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過冷却水とその構造
㐣෭༷Ỉ࡜ࡑࡢᵓ㐀
Supercooled Water and its Structure
ᶓ ᒣ ᬕ ᙪ
㸦ᶓ὾ᕷ❧኱Ꮫ኱Ꮫ㝔ᅜ㝿⥲ྜ⛉Ꮫ◊✲⛉㸧
 ࡣࡌࡵ࡟
Ỉࡀị࡟࡞ࡿ ᗘࠊࡍ࡞ࢃࡕࠊ1ẼᅽୗࡢỈࡢจᅛⅬࡣ 0Υ࡛࠶ࡿࡇ࡜ࡣㄡ࡛ࡶ▱ࡗ࡚
࠸ࡿࠋᑠᏛᰯ࠿ࡽ㧗➼Ꮫᰯࡲ࡛ࡢ⌮⛉ᩍ⫱࡛ࡣࡑࡢࡼ࠺࡟ᩍ⫱ࢆཷࡅࠊỈࢆ෭༷ࡋ࡚⾜
ࡗࡓ࡜ࡁ 0Υ࡛෾ࡿ࡜ᛮࡗ࡚࠸ࡿᏛ⏕ࡀከ࠸ࠋࡋ࠿ࡋࠊᐇ㦂ࢆࡍࢀࡤศ࠿ࡿࡼ࠺࡟ࠊ㠀
ᖹ⾮⌧㇟ࢆక࠺ࡓࡵࠊᚲࡎࡋࡶᩍ⛉᭩㏻ࡾ࡟࡞ࡿ࡜ࡣ㝈ࡽ࡞࠸ࠋᐇ㝿࡟ࠊΎί࡞ᐜჾ࡟
ධࢀࡓỈࡣ෭༷ࡋ࡚⾜ࡗࡓ࡜ࡁ 0Υ࡛⡆༢࡟෾ࡽ࡞࠸ࡇ࡜ࡀከ࠸ࠋࡇࡢ⌧㇟ࢆ㐣෭༷࡜
࠸࠸ࠊࡑࡢ࡜ࡁࡢỈࢆ㐣෭༷Ỉ࡜࠸࠺ࠋởࢀࡢ࡞࠸ヨ㦂⟶࡟⵨␃Ỉ࡞࡝ࡢ⢭〇Ỉࢆᑡ㔞
ධࢀ࡚෭፹୰࡛෭༷ࡍࡿ࡜ࠊ㸫10Υ௨ୗ࡟㐣෭༷ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋࡇࡢ≧ែ่࡛⃭ࢆ
ຍ࠼ࡿ࡜ࠊ㐣෭༷ࡣ⤊஢ࡋࠊ▐᫬࡟ࢩ࣮ࣕ࣋ࢵࢺ≧ࡢịࡀヨ㦂⟶඲య࡟ࢃࡓࡗ࡚ᯒฟࡋࠊ
 ᗘࡣ୍ᣲ࡟ 0Υ࡟ୖ᪼ࡍࡿࠋࡇࢀࢆ኱Ꮫ࡟ධᏛࡋ࡚ࡁ࡚㛫ࡶ࡞࠸Ꮫ⏕࡟ᐇ㦂ࡋ࡚ぢࡏ
ࡿ࡜ࠊ኱᢬ࡢᏛ⏕ࡣ኱ኚ㦫ࡃ࡜࡜ࡶ࡟ࡑࡢ⌧㇟࡟⯆࿡ࢆᢪࡃࠋỈࡢจᅛⅬࡣࡑࡢ୍౛࡟
ࡍࡂ࡞࠸ࡀࠊᩍ⛉᭩࡟᭩࠿ࢀ࡚࠸ࡿࡇ࡜ࡣࠊᩚ⌮ࡉࢀ࡚᫂☜࡟࡞ࡗ࡚࠸ࡿࡇ࡜ࡀ࡯࡜ࢇ
࡝࡛ࠊ࠶࠸ࡲ࠸࡞ࡇ࡜ࡸ」㞧࡞ࡇ࡜ࠊㄝ࡛᫂ࡁ࡞࠸ࡇ࡜ࡸㄝ᫂ࡋ࡟ࡃ࠸⌧㇟࡞࡝࡟ࡘ࠸
࡚ࡢグ㏙ࡣࠊᩍ⫱ຠ⋡ࢆୗࡆࡿࡇ࡜࠿ࡽព㆑ⓗ࡟㑊ࡅࡽࢀ࡚࠸ࡿࠋࡑࢀࢆ▱ࡽ࡞࠸࡛Ꮫ
⏕ࡣᩍ⛉᭩ࡢ⾲㠃ⓗ࡞グ㏙ࡔࡅࢆᏛࢇ࡛࠸ࡿࡢ࡛ࡣ࡞࠸࠿࡜ᛮࢃࢀࡿࡇ࡜ࡀከ࠸ࠋ᪤ᡂ
ᴫᛕ࡟࡜ࡽࢃࢀࡎࠊ࡜ࡁ࡟ࡣཎⅬ࡟❧ࡕᡠࡗ࡚␲ၥࢆࡶࡕ⮬ࡽ☜ㄆࡍࡿ⢭⚄ࢆ㣴࠸ࠊ⮬
↛⌧㇟ࡢ」㞧ࡉࢆឤࡌྲྀࡾࠊ⮬↛⛉Ꮫ࡟⯆࿡ࢆᢪ࠿ࡏࡿᩍ⫱ࡀᮇᚅࡉࢀࡿࠋ
ヰࢆᡠࡍ࡜ࠊỈࢆ㐣෭༷ࡋࡓ࡜ࡁ฿㐩࡛ࡁࡿ ᗘࡣࠊ෭༷㏿ᗘࡸࡑࡢ௚ࡢ᮲௳࡟ࡶᙳ
㡪ࢆཷࡅࠊ࠸ࡘࡶྠࡌ ᗘ࡟࡞ࡿ࡜ࡣ㝈ࡽ࡞࠸ࠋ࡜ࡃ࡟ࠊ༑ศὙίࡋ࡚࠸࡞࠸ヨ㦂⟶࡛
ࡣࠊ฿㐩ྍ⬟࡞㐣෭༷ ᗘࡣ㧗ࡃ࡞ࡾࠊ0Υ࡛ịࡀ⏕ᡂࡋ࡚ࡋࡲ࠺ࡇ࡜ࡀከࡃ࡞ࡿࠋప࠸
 ᗘࡲ࡛㐣෭༷ࡍࡿ࡟ࡣࠊỈ࡟ྵࡲࢀࡿᚤ⢏Ꮚࢆ㝖ཤࡋࠊ࡛ࡁࡿࡔࡅᑡ㔞࡟ࡋ࡚෭༷ࡍ
ࡿࡇ࡜ࡀᚲせ࡛࠶ࡿࠋ㏻ᖖࡢ⢭〇Ỉࡣ㸫15Υ௜㏆ࡲ࡛㐣෭༷ྍ⬟࡛࠶ࡾࠊ⏺㠃άᛶ๣ࡢ
Ꮡᅾୗ࡛᭷ᶵ⁐፹୰࡟Ỉࢆศᩓࡉࡏ࡚⏕ᡂࡋࡓ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥࡢ⢏Ꮚ୰ࡢỈࡣࠊ㸫38㹼㸫
39Υࡲ࡛㐣෭༷ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋࡇࡢ ᗘࡣᐇ㦂࡟ࡼࡾ฿㐩ྍ⬟࡞᭱ప㐣෭༷ ᗘ࡛ࠊ
ᆒ୍᰾⏕ᡂ ᗘ䠄TH䠅࡜࿧ࡤࢀࡿ 1,2)ࠋ⌧ᐇⓗ࡟฿㐩ྍ⬟࡞㐣෭༷ ᗘࡣࠊᚤ⢏Ꮚ➼ࡢᏑᅾ
ࡸᐜჾቨ࡜ࡢ᥋ゐ࡞࡝࡟ࡼࡿ࠸ࢃࡺࡿ୙ᆒ୍᰾⏕ᡂࡀ㉳ࡇࡿࡓࡵ THࡼࡾ㧗ࡃ࡞ࡿࠋ࠸ࡎ
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ࢀࡢሙྜࡶࠊị࡟࡞ࡿࡓࡵ࡟ᚲせ࡞ࢧ࢖ࢬࢆࡶࡗࡓᏳᐃ࡞ị⤖ᬗ᰾ࡀ⏕ᡂࡍࡿ࡜㐣෭༷
ࡣ⤊஢ࡋịࡀᙧᡂࡉࢀࡿࠋࡇࡢ⤖ᬗ᰾⏕ᡂࡀ㉳ࡇࡿ☜⋡ࡣࠊ㐣෭༷ ᗘࠊ෭༷᫬㛫ࠊỈ
ࡢయ✚࡟౫Ꮡࡋࠊ ᗘ໙㓄ࠊὶࢀࠊ᣺ືࠊᚤ⢏Ꮚ࡞࡝࡟ࡼࡾࡑࡢ☜⋡ࡣ㧗ࡃ࡞ࡿࠋ
Ỉࡣᵝࠎ࡞≉␗ⓗᛶ㉁ࢆࡶࡘᾮయ࡛࠶ࡿࠋࡇࢀࡣࠊỈศᏊࡢࢧ࢖ࢬࡀᑠࡉࡃᴟᛶࡀ኱
ࡁ࠸ࡇ࡜ࠊᙉ࠸Ỉ⣲⤖ྜᙧᡂࡀ࡛ࡁࡿ㓟⣲ཎᏊ࡜Ỉ⣲ཎᏊࢆࡶࡘࡇ࡜࡟ࡼࡿࠋỈศᏊ㛫
ࡢỈ⣲⤖ྜࡢࢿࢵࢺ࣮࣡ࢡ࡟ࡼࡾᵓ⠏ࡉࢀࡓ 1Ẽᅽୗࡢịࡣࠊ㝽㛫ࡢከ࠸ᵓ㐀ࢆࡶࡘࡇ
࡜࠿ࡽࠊ⼥ゎࡋ࡚ᾮయࡢỈ࡟࡞ࡗࡓ࡜ࡁయ✚ࡀῶᑡࡍࡿࠋయ✚ῶᑡࡣࠊᾮయ࡟࡞ࡗࡓᚋ
ࡶ 4Υࡲ࡛⥆ࡁࠊ4Υ࡛Ỉࡢయ✚ࡣ᭱ᑠ࡜࡞ࡿ㸦ᐦᗘࡀ᭱኱࡟࡞ࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊࡇࡢ ᗘࢆ
᭱኱ᐦᗘ ᗘ࡜࿧ࡪ㸧ࠋ4Υࢆ㉺࠼ࡿ࡜ࠊ୍⯡ࡢᾮయ࡜ྠࡌࡼ࠺࡟ ᗘࡀୖ᪼ࡍࡿ࡟ࡘࢀ
య✚ࡣቑ኱ࡍࡿࠋ᭱኱ᐦᗘ ᗘࡢᏑᅾࡣ௚ࡢ≀㉁࡛ࡣ࠶ࡲࡾぢࡽࢀ࡞࠸≉␗ⓗ⌧㇟࡛ࠊ
ịࡀゎࡅ࡚ࡶᾮయࡢỈࡢ୰࡟Ỉ⣲⤖ྜࡀ࠿࡞ࡾࡢ๭ྜ࡛ṧࡗ࡚࠸ࡿ࡜⪃࠼࡞ࡅࢀࡤㄝ᫂
ࡀࡘ࠿࡞࠸ࠋࡇࢀࡣᾮయࡢỈ࡟ࡶఱࡽ࠿ࡢᵓ㐀ࡀᏑᅾࡍࡿࡇ࡜ࢆ♧၀ࡋ࡚࠾ࡾࠊ࡜ࡃ࡟ࠊ
Ỉ⣲⤖ྜࡀⓎ㐩ࡍࡿప ࡢ㐣෭༷Ỉ୰࡛ࡣࡇࡢᵓ㐀ࡣࡼࡾᙉࡵࡽࢀࡿ࡜ᛮࢃࢀࡿࠋᾮయ
ࡢỈࡢ୰࡟ 1Ẽᅽୗࡢị⤖ᬗ࡜ఝࡓᵓ㐀ࢆࡶࡘࢡࣛࢫࢱ࣮ࡀᏑᅾࡍࡿ࡜࠸ࢃࢀࡿࡇ࡜ࡀ
࠶ࡿࠋࡇࢀࡀᚲࡎࡋࡶṇࡋࡃ࡞࠸ࡇ࡜ࡣ X⥺ᅇᢡᐇ㦂ࡢ⤖ᯝࢆ⏝࠸࡚ㄝ᫂ࡍࡿࠋ㐣෭༷
Ỉࡢᵓ㐀ࡀࠊ⤖ᬗ᰾ࡢ⏕ᡂ࡜ࡑࡢᵓ㐀࡟࡝࠺㛵ಀࡋ࡚࠸ࡿ࠿࡟ࡘ࠸࡚ࡶ኱ኚ⯆࿡῝࠸ࠋ
௨ୗ࡟࠾࠸࡚ࠊࡲࡎࠊỈࡢ㐣෭༷ྍ⬟ ᗘ࡜㐣෭༷Ỉ࠿ࡽࡢị⤖ᬗࡢᯒฟᡂ㛗㏿ᗘ࡟
㛵ࡍࡿ⡆༢࡞ᐇ㦂࡜ࡑࡢ⤖ᯝ࡟ࡘ࠸࡚⤂௓ࡋࠊḟ࡟ࠊ㐣෭༷Ỉࡢ X⥺ᅇᢡ ᐃ࠿ࡽ᫂ࡽ
࠿࡟࡞ࡗࡓࡑࡢᾮయᵓ㐀࡟ࡘ࠸࡚ゎㄝࡍࡿࠋࡲࡓࠊ⤖ᬗ᰾⏕ᡂ࡞ࡽࡧ࡟ẼయศᏊࢆྲྀࡾ
㎸ࢇࡔ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺ䠄࣓ࢱࣥࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺ࡟௦⾲ࡉࢀࡿẼయỈ࿴≀䠅࡟ࡘ࠸࡚ࡶゝཬ
ࡍࡿࠋ
 Ỉࡢ㐣෭༷ᐇ㦂
 ฿㐩ྍ⬟࡞Ỉࡢ㐣෭༷ ᗘ
㉸⣧Ỉ〇㐀⿦⨨䠄࣑࣏ࣜ࢔♫〇䠅࡛⢭〇ࡋࡓ㉸⣧Ỉࢆࡁࢀ࠸࡟Ὑίࡋࡓ࢞ࣛࢫヨ㦂⟶࡟
ධࢀ࡚ࠊ25Υ௜㏆࠿ࡽ෭༷ࡋࠊ฿㐩࡛ࡁࡿ㐣෭༷ ᗘࢆㄪ࡭ࡓ⤖ᯝ 3)ࢆ⤂௓ࡍࡿࠋ
ࡲࡎࠊෆᚄ 12.5 mmࡢᬑ㏻ࡢヨ㦂⟶࡟Ỉࢆ 1/3⛬ᗘධࢀ෭༷ࡋࡓ࡜ࡁࡢ⤖ᯝࢆᅗ 1࡟
♧ࡍࠋᐇ㦂ࡣ⧞㏉ࡋ⾜ࡗ࡚࠸ࡿࡀࠊ෭༷ᵴ ᗘࡀ㸫7Υࡲ࡛ࡣࠊࡍ࡭࡚ࠊ෭༷ᵴ ᗘࡲ࡛
฿㐩䠄 ᐃⅬࡣ┤⥺ୖ䠅ࡋ࡚࠾ࡾࠊ㸫7Υࡼࡾప ࡛ࡣࠊ෭༷ᵴ ᗘࡲ࡛฿㐩ࡍࡿ࡜ࡁࡶ࠶
ࢀࡤࠊ㏵୰࡛㐣෭༷ࡀ⤊ࢃࡿࡇ࡜ࡶ࠶ࡿࠋ෭༷ᵴ ᗘࡀపࡃ࡞ࡿ࡯࡝෭༷ᵴ ᗘࡲ࡛฿
㐩ࡍࡿ☜⋡ࡣୗࡀࡾࠊ㸫14Υ௨ୗ࡬ࡢ฿㐩ࡣぢࡽࢀ࡞࠸ࠋࡲࡓࠊ෭༷ᵴ ᗘࡀపࡃ࡞ࡿ
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࡜ࠊ㧗࠸ ᗘ࡛ịࡀ࡛ࡁ࡚ࡋࡲ࠺ࡇ࡜ࡀከࡃ࡞ࡿࠋࡇࢀࡣࠊ෭༷㏿ᗘࡀ㏿ࡲࡾヨ㦂⟶ෆ
࡛ ᗘ໙㓄࡟ࡼࡿỈࡢᑐὶࡀ⃭ࡋࡃ࡞ࡾࠊჾቨ࡜ࡢᦶ᧿➼ࡢ่⃭ࡀຍࢃࡿࡓࡵ࡜⪃࠼ࡽ
ࢀࡿࠋࡘࡂ࡟ࠊෆᚄ 5 mmࡢ࢞ࣛࢫ⟶ࡢ∦᪉ࡢ➃ࢆᑒࡌ࡚సࡗࡓヨ㦂⟶ࢆ⏝࠸ࡓ࡜ࡁࡢ
⤖ᯝࢆᅗ 2࡟♧ࡍࠋࡇࡢሙྜࡣࠊ෭༷ᵴ ᗘࡀ㸫11Υࡼࡾ㧗࠸࡜ࡁࡣࠊࡍ࡭࡚ࠊ෭༷ᵴ
 ᗘࡲ࡛฿㐩ࡋ࡚࠸ࡿࠋࡲࡓࠊࡇࡢヨ㦂⟶࡛ࡣ㸫15㹼㸫16Υࡲ࡛㐣෭༷ྍ⬟࡛࠶ࡿࡀࠊ
㧗࠸ ᗘ࡛ịࡀ⏕ᡂࡍࡿࡇ࡜ࡶከࡃ࡞ࡗ࡚࠸ࡿࠋヨ㦂⟶ࡀᑠࡉࡃ࡞ࡾỈࡢయ✚ࡀῶࡗࡓ
ࡓࡵࠊࡼࡾᏳᐃ࡟㐣෭༷ࡉࢀࠊ฿㐩࡛ࡁࡿ㐣෭༷ ᗘࡶపࡃ࡞ࡿ࡜࠸࠺ࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋ
࣌ࢵࢺ࣎ࢺࣝ㣧ᩱỈࡸỈ㐨Ỉࡣ࡝ࡢ⛬ᗘ㐣෭༷ྍ⬟࠿ࢆㄪ࡭ࡿࡓࡵࠊෆᚄ 7.8mm䠄እ
ᚄ 10mm䠅ࠊ㛗ࡉ 90 mmࡢヨ㦂⟶ࢆ⏝࠸࡚ᐇ㦂ࢆ⾜ࡗࡓࠋࡑࡢ⤖ᯝࠊ⾲ 1࡟♧ࡍࡼ࠺࡟ࠊ
࠸ࡎࢀࡢሙྜࡶࠊ㸫14㹼㸫17Υࡲ࡛㐣෭༷ྍ⬟࡛࠶ࡿࡇ࡜ࡀศ࠿ࡗࡓࠋỈ㐨Ỉࡢሙྜࠊ0Υ
Ỉ䛾✀㢮 㻝఩ 㻞఩ 㻟఩ 㻠఩ 㻡఩
㼢㼛㼘䡒㼕㼏 㻔䝣䝷䞁䝇㻕 㻙㻝㻢㻚㻟 㻙㻝㻢㻚㻜 㻙㻝㻡㻚㻠 㻙㻝㻡㻚㻟 㻙㻝㻡㻚㻜
ኳ↛Ỉ䠄༡䜰䝹䝥䝇䠅 㻙㻝㻢㻚㻣 㻙㻝㻢㻚㻣 㻙㻝㻢㻚㻜 㻙㻝㻠㻚㻣 㻙㻝㻟㻚㻟
㼑㼢㼕㼍㼚 䠄䝣䝷䞁䝇䠅 㻙㻝㻢㻚㻟 㻙㻝㻡㻚㻢 㻙㻝㻡㻚㻡 㻙㻝㻡㻚㻟 㻙㻝㻠㻚㻝
䛿䜎䛳Ꮚ䛹䛖䛧 㻙㻝㻣㻚㻝 㻙㻝㻡㻚㻢 㻙㻝㻡㻚㻟 㻙㻝㻟㻚㻣 㻙㻝㻟㻚㻝
ᐩኈᒣ䛾䝞䝘䝆䜴䝮ኳ↛Ỉ 㻙㻝㻠㻚㻥 㻙㻝㻟㻚㻥 㻙㻝㻟㻚㻡 㻙㻝㻟㻚㻜 㻙㻝㻞㻚㻡
䜽䝸䝇䝍䝹䜺䜲䝄䞊䠄䜰䝯䝸䜹䠅 㻙㻝㻠㻚㻥 㻙㻝㻟㻚㻥 㻙㻝㻟㻚㻜 㻙㻝㻞㻚㻞 㻙㻝㻝㻚㻢
Ỉ㐨Ỉ䠄ᶓ὾ᕷ䠅 㻙㻝㻠㻚㻟 㻙㻝㻠㻚㻞 㻙㻝㻟㻚㻞 㻜 㻜
㉸⣧Ỉ 㻙㻝㻡㻚㻜 㻙㻝㻠㻚㻜 㻙㻝㻟㻚㻤 㻙㻝㻟㻚㻞 㻙㻝㻟㻚㻜
⾲ 䠍 ✀䚻䛾㣧ᩱỈ䛚䜘䜃㉸⣧Ỉ䛻ᑐ䛧䛶฿㐩䛷䛝䛯㐣෭༷ ᗘ㼍
䠄⣙㻝㻜ᅇ䛪䛴ᐇ㦂䛧䛯⤖ᯝ䛛䜙 ᗘ䛾ప䛔㡰䛻㻡఩䜎䛷䜢♧䛩䠅
㼍 ヨ㦂⟶䠄ෆᚄ㻣㻚㻡 㼙㼙䚸እᚄ㻝㻜 㼙㼙䚸㛗䛥㻥㻜 㼙㼙䠅䛻㻝㻛㻞䡚㻝㻛㻟䜎䛷Ỉ䜢ධ䜜䠄㻞㻜䡚㻞㻡䉝䠅䚸
㻙㻞㻜䉝䛾ᜏ ᵴ୰䛷෭༷
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ᅗ 1 ෆᚄ 12.5 mm ࡢヨ㦂⟶࡟ධࢀࡓ㉸⣧Ỉ
ࢆ෭༷ࡋࡓ࡜ࡁ฿㐩ࡋࡓ㐣෭༷ ᗘ 3)
ᅗ 2 ෆᚄ 5 mmࡢヨ㦂⟶࡟ධࢀࡓ㉸⣧Ỉࢆ
෭༷ࡋࡓ࡜ࡁ฿㐩ࡋࡓ㐣෭༷ ᗘ 3)
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࡛ịࡀ⏕ᡂࡍࡿࡇ࡜ࡀከ࠸ࡢࡣࠊ࣌ࢵࢺ࣎ࢺࣝ㣧ᩱỈࡸ㉸⣧Ỉ࡟ẚ࡭ᚤ⢏Ꮚࡀከࡃྵࡲ
ࢀࠊịࡢ⤖ᬗ᰾ࡀ⏕ᡂࡋࡸࡍ࠸ࡓࡵ࡜ᛮࢃࢀࡿࠋ࣌ࢵࢺ࣎ࢺࣝ㣧ᩱỈࡸỈ㐨Ỉ࡟ࡣከࡃ
ࡢ↓ᶵ࢖࢜ࣥࡀྵࡲࢀࡿࡀࠊࡑࡢ⤯ᑐⓗ⃰ᗘࡣప࠸ࡓࡵ฿㐩࡛ࡁࡿ㐣෭༷ ᗘ࡟ᙳ㡪ࢆ
ཬࡰࡍ⛬ᗘࡣᑠࡉ࠸ࠋࡇࡢ࡯࠿ㄪ࡭ࡓỈࡢ୰࡛᭱ࡶప࠸ ᗘࡲ࡛㐣෭༷࡛ࡁࡓࡢࡣࠊ
Fresenius♫䠄ࢻ࢖ࢶ䠅ࡢ⢭〇Ỉ䠄Ampuwa 2 cm3࢔ࣥࣉࣝධ䠅࡛ࠊ࢔ࣥࣉࣝࡈ࡜෭༷ࡋࡓ࡜ࡇ
ࢁࠊ㸫27Υࡲ࡛㐣෭༷ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡓࠋ
๓࡟㏙࡭ࡓࡼ࠺࡟ࠊ⏺㠃άᛶ๣ࡢᏑᅾୗ࡛᭷ᶵ⁐፹୰࡟Ỉࢆศᩓࡉࡏ࡚⏕ᡂࡋࡓ┤ᚄ
1Pm⛬ᗘࡢ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚࡢ୰ࡢỈࡣࠊ㸫40Υ㏆ࡃࡲ࡛㐣෭༷ࡉࢀࡿࡇ࡜ࡀࠊ♧ᕪ㉮
ᰝ⇕㔞 ᐃ䠄DSC䠅࡛⤖ᬗࡢ⏕ᡂ࡟ࡼࡿⓎ⇕ࣆ࣮ࢡࡀࡇࡢ ᗘ㡿ᇦ࡟⌧ࢀࡿࡇ࡜࠿ࡽศ࠿
ࡿࠋࡲࡓࠊ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰࡟⏕ᡂࡋࡓᅛయࡀ㏻ᖖࡢị⤖ᬗ࡛࠶ࡿࡇ࡜ࡣࠊ ᗘୖ᪼
ࡋࡓ࡜ࡁࠊ0Υ௜㏆࡟྾⇕ࣆ࣮ࢡࡀ⌧ࢀࡿࡇ࡜࠿ࡽ☜ㄆ࡛ࡁࡿࠋ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰ࡢỈ
ࡣࠊ⏺㠃άᛶ๣࡟㞄᥋ࡍࡿ㒊ศࢆ㝖࠸࡚⣧Ỉ୰࡜ྠࡌ≧ែ࡛࠶ࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀ࡚࠸ࡿࠋᚋ
㏙ࡢ㸫15Υࡼࡾప࠸ ᗘࡢ㐣෭༷Ỉ࡟ᑐࡍࡿX⥺ᅇᢡ ᐃࡣ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥࢆ⏝࠸࡚⾜ࡗ
ࡓࠋ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥࡢㄪ〇᪉ἲ࡟ࡘ࠸࡚ࡣࡑࡇ࡛ㄝ᫂ࡍࡿࠋࡇࡢ X⥺ᅇᢡ ᐃࢆ⾜ࡗࡓ࡜
ࡁࠊ㸫30Υࡼࡾప࠸ ᗘ࡛ࡣࠊX⥺↷ᑕᚋ࡟࢖࣓࣮ࢪࣥࢢࣉ࣮ࣞࢺ䠄X⥺᳨ฟჾ䠅࡟⌧ࢀ
ࡿᾮయࡢᅇᢡീ࡟ΰࡌࡗ࡚ࠊ୍㒊ࡢ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰࡛ị⤖ᬗࡀ⏕ᡂࡋࡓࡇ࡜࡟ࡼࡿ
࢚ࣛ࢘ᩬⅬࡀぢฟࡉࢀࡿࡇ࡜ࡀ࠶ࡿࠋỈࡀ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰࡟㛢ࡌ㎸ࡵࡽࢀ஫࠸࡟Ꮩ
❧ࡋ࡚࠸ࡿࡓࡵࠊị⤖ᬗࡀ⏕ᡂࡋ࡚ࡶࡑࡢ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚෆ࡟Ṇࡲࡾࠊ௚ࡢ࢚࣐ࣝࢩ
ࣙࣥ⢏Ꮚ࡬ఏ᧛ࡍࡿࡇ࡜ࡣ࡞࠸ࡇ࡜ࢆ♧ࡋ࡚࠸ࡿࠋࡲࡓࠊ㸫40Υ௨ୗ࡟෭༷ࡍࡿ࡜ࡍ࡭
࡚ࡢ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰ࡢỈࡀ⤖ᬗ໬ࡍࡿࡇ࡜ࡣࠊ⢊ᮎ⤖ᬗᵝࡢ X⥺ᅇᢡࣃࢱ࣮ࣥࡀ⌧
ࢀࡿࡇ࡜࠿ࡽศ࠿ࡿࠋࡇࢀࡣ DSC࡟ࡼࡿほ ⤖ᯝ࡜▩┪ࡋ࡞࠸ࠋ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰࡛
฿㐩ྍ⬟࡞㐣෭༷ ᗘࡀపୗࡍࡿࡢࡣࠊ1 ಶࡢ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ࡟ྵࡲࢀࡿỈࡢయ✚ࡀ
ᑠࡉ࠸ࡓࡵị⤖ᬗ᰾ࡀ⏕ᡂࡍࡿ☜⋡ࡀపࡃ࡞ࡿࡇ࡜࡟ࡼࡿࠋࡇࡢ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰࡛
฿㐩࡛ࡁࡿ㐣෭༷ ᗘ㸫38㹼㸫39Υࡀᆒ୍᰾⏕ᡂ ᗘ䠄TH䠅࡟┦ᙜࡍࡿࠋᐇ㦂࡟ࡼࡾ฿㐩
ྍ⬟࡞㐣෭༷ ᗘࡣࡇࡢ THࡲ࡛࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋ
R. J. Speedy2)ࡣࠊ㸫38Υࡢ㐣෭༷ ᗘ࠿ࡽ㧗 ࡟⮳ࡿᖜᗈ࠸ ᗘ⠊ᅖࡢࣔࣝᐃᅽ⇕ᐜ
㔞䠄Cp䠅ࡢ ᐃ್ࢆ⏝࠸࡚ࠊCpࢆ ᗘࡢ㛵ᩘ࡜ࡋ࡚⾲ࡋࡓࠋࡑࡢ⤖ᯝࠊỈࡀ THࡼࡾప࠸
 ᗘ࡟㐣෭༷ࡉࢀࡿ࡜ࡋࡓࡽࠊCpࡢ್ࡣ㸫46Υ࡛Ⓨᩓࡍࡿ࡜᥎ ࡋࡓࠋᅗ 3࡟ࠊࡇࡢ㛵
ᩘ࡟ᇶ࡙࠸ࡓᾮయỈࡢ Cpࢆ♧ࡍࠋ㸫38Υࡼࡾప࠸ ᗘ㡿ᇦ䠄◚⥺㒊ศ䠅ࡢ Cpࡣࡇࡢ㛵ᩘ
ࢆ⏝࠸ࡓ⿵እ್࡟┦ᙜࡍࡿࠋCpࡢ್ࡀⓎᩓࡍࡿ ᗘࡣ singularity point (Ts)࡜࿧ࡤࢀࠊ1
ẼᅽࡢỈࡢሙྜࠊTs =㸫45㹼㸫46Υ࡜⪃࠼ࡽࢀ࡚࠸ࡿࠋࡲࡓࠊ㐣෭༷Ỉࡢᐦᗘࢹ࣮ࢱࢆ
⏝࠸ࡓ⿵እ࠿ࡽࠊTs࡟࠾ࡅࡿỈࡢᐦᗘࡣ࠾ࡼࡑ 0.92 g cm-3࡜ࠊྠ ᗘࡢịࡢᐦᗘ 0.923 g
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cm-3࡟㏆࠸್࡟࡞ࡿ࡜᥎ᐃࡉࢀ࡚࠸ࡿ 2)ࠋ
 㐣෭༷ゎᾘ࡟ࡼࡾ⏕ᡂࡍࡿịࡢ๭ྜ
㸫10Υ௜㏆ࡲ࡛෭༷ࡉࢀࡓᑡ㔞ࡢ㐣෭༷Ỉࡢ㐣෭༷≧ែࡀ⤊஢䠄㐣෭༷ゎᾘ䠅ࡋࡓ࡜ࡁࠊ
୍▐ࡢ࠺ࡕ࡟඲యࡀ 0Υࡢࢩ࣮ࣕ࣋ࢵࢺ≧ࡢị࡜Ỉࡢΰྜ≀࡟࡞ࡿࡢࡀᐇ㦂࡛ほ ࡉࢀ
ࡿࠋࡇࡢ࡜ࡁࠊᾮయࡢỈࡀị࡜࡞ࡗ࡚ᯒฟࡍࡿ๭ྜ䠄xice䠅ࡣࠊỈࡢ⼥ゎ࢚ࣥࢱࣝࣆ࣮'Hfus
䠄6.008 kJ mol-1䠅࡜ࣔࣝᐃᅽ⇕ᐜ㔞 Cpࢆ⏝࠸࡚ࠊ㐣෭༷ゎᾘ ᗘ Tswࡢ㛵ᩘ࡜ࡋ࡚ぢ✚ࡶ
ࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋ㐣෭༷ࡀゎᾘࡋࡓ࡜ࡁ⣔ࡢ ᗘࡣ▐᫬࡟ 0Υ࡟࡞ࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊࡇࡢị
ࡀᯒฟࡍࡿ㐣⛬ࢆ᩿⇕㐣⛬࡜௬ᐃࡋࠊ1 molࡢỈࡀ 0Υ࠿ࡽ Tswࡲ࡛෭༷ࡉࢀࡓ࡜ࡁ࡟ዣ
ࢃࢀࡓ⇕䠄࢚ࣥࢱࣝࣆ࣮ኚ໬'Hsw䠅ࡣ 0Υ࡛ịࡀ⏕ᡂࡋ࡚ᨺฟࡉࢀࡿ⇕࡟➼ࡋ࠸࡜⪃࠼ࡿ
࡜ࠊxice =㸫'Hsw/'Hfus࡜⾲ࡏࡿࠋࡇࡇ࡛ࠊ'Hswࡣ Cpࢆ 0Υ࠿ࡽ Tswࡲ࡛ ᗘ࡛✚ศࡋ࡚
ồࡵࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋᅗ 4࡟ࠊぢ✚ࡶࡽࢀࡓ xiceࢆ Tswࡢ㛵ᩘ࡜ࡋ࡚ⓒศ⋡࡛♧ࡍࠋ
ࡇࡢ⤖ᯝ࠿ࡽࠊ౛࠼ࡤࠊ㐣෭༷ゎᾘࡋࡓ࡜ࡁࠊ㸫15Υ࠿ࡽࡣ㐣෭༷Ỉࡢ 19㸣ࠊ㸫38Υ
࠿ࡽࡣ 52㸣ࡀ 0Υࡢị࡟࡞ࡿ࡜ぢ✚ࡶࡽࢀࡿࠋ0ΥࡢᾮయỈ࡟࡞ࡗࡓ㒊ศ࡟ࡶịࡢỈ⣲⤖
ྜࡢ 45㹼55㸣䠄ịࡢ⼥ゎ࢚ࣥࢱࣝࣆ࣮ࠊỈࡢ⵨Ⓨ࢚ࣥࢱࣝࣆ࣮࡞࡝࠿ࡽࡢ᥎ᐃ䠅4)࡟┦ᙜ
ࡍࡿỈ⣲⤖ྜࡀᏑᅾࡍࡿ࡜௬ᐃࡍࡿ࡜ࠊ㸫15Υࡢ㐣෭༷Ỉ࡛ࡣỈࡢ 55㹼64㸣ࠊ㸫38Υ࡛
ࡣ 73㹼79㸣ࡀ 0Υࡢị࡜ྠ➼ࡢỈ⣲⤖ྜࢆ⾜ࡗ࡚࠸ࡿ䠄ṧࡾࡣỈ⣲⤖ྜࡋ࡚࠸࡞࠸䠅࡜ぢ
࡞ࡍࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋࡇࢀ࡯࡝Ỉ⣲⤖ྜࡀⓎ㐩ࡋ࡚࠸ࡿ࡟ࡶ㛵ࢃࡽࡎ㐣෭༷≧ែࡀ⥔ᣢࡉ
ࢀࡿࡇ࡜ࡣࠊ㐣෭༷Ỉ୰ࡢỈ⣲⤖ྜᵓ㐀ࡀịᵝᵓ㐀࡛ࡣ࡞࠸ࡇ࡜ࠊࡲࡓࠊ᰾⏕ᡂ࡟ᚲせ
࡞ࢧ࢖ࢬࡢ Ihᵓ㐀ࢆࡶࡘị⤖ᬗ᰾ࡀ⏕ᡂࡋ࡟ࡃ࠸ࡇ࡜ࢆ♧၀ࡋ࡚࠸ࡿࠋࡇࢀࡣࠊࠕỈࡣ
ࡴࡋࢁ௚ࡢศᏊᛶᾮయ࡟ẚ࡭㐣෭༷ࡉࢀ࡟ࡃ࠸ᾮయࡢ㒊㢮࡟ධࡿࠖ1)࡜࠸ࢃࢀ࡚࠸ࡿࡇ
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ᅗ 4 㐣෭༷Ỉࡀ ᗘ Tsw࡛㐣෭༷ࡀゎᾘࡉࢀ
ࡓ࡜ࡁị࡜࡞ࡗ࡚ᯒฟࡍࡿỈࡢ๭ྜ xice
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࡜࡜୍ぢ▩┪ࡍࡿࡼ࠺࡟ᛮࢃࢀࡿࠋ㐣෭༷
⤖ᬗ᰾⏕ᡂ࡜࡝࠺㛵ಀࡋ࡚࠸ࡿ࠿኱ኚ⯆࿡
 㐣෭༷Ỉ࠿ࡽᯒฟࡍࡿịࡢᡂ㛗㏿ᗘ
࠶ࡿ⛬ᗘࡢ ᗘࡲ࡛෭༷ࡉࢀࡓヨ㦂⟶୰
࣮ࣕ࣋ࢵࢺ≧࡟࡞ࡿࡇ࡜ࡣ᪤࡟㏙࡭ࡓࠋࡇ
ᗘ㏿࠸࠿ࢆ▱ࡿࡓࡵࠊᅗ 5࡟♧ࡉࢀࡿࡼ࠺
ࡢ࢞ࢫࢡ࣐ࣟࢺࢢࣛࣇ⏝࢞ࣛࢫ࣒࢝ࣛࢆ⏝
ࡇࡢ࣒࢝ࣛࢆṇ❧ࡉࡏࠊ้⥺఩⨨
ࡲ࡛㉸⣧Ỉࢆ‶ࡓࡋ䠄Ỉࡢయ✚㸸21.2
cm3䠅ࠊ∦᪉ࡢධཱྀ࠿ࡽࢧ࣮࣑ࢫࢱ 
ᗘィࢆࢭࣥࢧ࣮㒊ࡀ้⥺ࡢᑡࡋୗࡲ
࡛᮶ࡿࡼ࠺࡟ᤄධࡋࡓᚋࠊ࣒࢝ࣛࢆ
෭༷ᜏ ᵴ䠄෭፹࡟࢔ࣝࢥ࣮ࣝࢆ౑
⏝䠅࡟ධࢀ้ࠊ ⥺఩⨨ࡢᑡࡋୖࡲ࡛෭
፹࡟ᾐࡋ෭༷ࡋࡓࠋᜏ ᵴࡢ ᗘࡣ
┠ᶆ ᗘ䠄Tsw䠅ࡼࡾᑡࡋపࡵ࡟タᐃ
ࡋࠊ㐣෭༷Ỉࡢ ᗘࡀ Tsw࡟࡞ࡗࡓ
࡜ࡇࢁ࡛ࠊ ᗘィࢭࣥࢧ࣮㒊ࢆᑡࡋ
ື࠿ࡍࡇ࡜࡟ࡼࡾ่⃭ࢆຍ࠼ࡑࡢ⟠
ᡤ࡟ị⤖ᬗࢆᯒฟࡉࡏࡓࠋࡇࡢ⤖ᬗ
ࡢᯒฟࢆࡁࡗ࠿ࡅ࡟ከ⤖ᬗịࡢᡂ㛗
ࡀጞࡲࡾࠊ࣒࢝ࣛࡢ୰ࢆ㉮ࡿࡼ࠺࡟
ịࡀᯒฟࡋ⥆ࡅࡿࠋࡇࡢᯒฟඛ➃㒊ࡀ࢝ࣛ
ࡿࡲ࡛࡟せࡍࡿ᫬㛫ࢆィ ࡋ࡚ࠊከ⤖ᬗị
⤖ᬗࡀᯒฟࡋࡓ⟠ᡤࡢ㏱᫂ᗘࡀపୗࡍࡿࡇ
ᅗ 6࡟ࠊ㐣෭༷ゎᾘ ᗘ Tsw࡟ᑐࡋ࡚ከ
᫬㛫ࢆ♧ࡋࠊᅗ 7࡟ࡑࡢᡂ㛗㏿ᗘࢆ♧ࡍࠋᡂ
Tswࡢ 3ḟ㛵ᩘ㸦v = aTsw + bTsw2 + cTsw3㸹a
ࡋ࡚⾲ࡍࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋከ⤖ᬗịࡢᡂ㛗㏿
᩿⇕᮲௳ୗ࡛㐣෭༷ゎᾘ࡟ࡼࡾ⤖ᬗࡀᯒ
ࢀࡿࠋࡍ࡞ࢃࡕࠊ⤖ᬗ୰࡟ྲྀࡾ㎸ࡲࢀࡓỈ
ᅗ 5 ị⤖ᬗࡢᡂ㛗㏿ᗘ ᐃ࡟⏝࠸ࡽࢀࡓ࢞ࢫࢡࣟ
࣐ࢺࢢࣛࣇ⏝࢞ࣛࢫ࣒࢝ࣛ㸸ࢪ࣮࢚ࣝࢧ࢖࢚
ࣥࢫ FE-13ࠊ㛗ࡉ 3 m㸦ෆᚄ 3 mmࠊእᚄ 5 mm㸧
ࡢ 9 ᅇᕳ⺬⟶ࠋᶓ࡟ࡋࡓ࡜ࡁࡢᅗ࡛ࠊୖࡣṇ
㠃ᅗ䚸ୗ䛿ഃ㠃ᅗ䛻┦ᙜ䛩䜛㻚
Ỉ୰࡟࡝ࡢࡼ࠺࡞Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀ࡀᙧᡂࡉࢀࠊ
῝࠸ࠋ
ࡢỈࡀ㐣෭༷ゎᾘࡋࡓ࡜ࡁࠊ▐᫬࡟඲యࡀࢩ
ࡢ࡜ࡁᯒฟࡍࡿከ⤖ᬗịࡢᡂ㛗㏿ᗘࡀ࡝ࡢ⛬
࡞㛗ࡉ 3 mࠊෆᚄ 3 mm䠄᩿㠃✚㸸0.071 cm2䠅
࠸࡚ࡑࡢᡂ㛗㏿ᗘࢆ ᐃࡋࡓࠋ
࣒ࡢฟཱྀ㏆ࡃ࡟࠶ࡿࡶ࠺୍ࡘࡢ้⥺ࢆ㏻㐣ࡍ
ࡢᡂ㛗㏿ᗘࢆồࡵࡓࠋᯒฟඛ➃㒊ࡢ఩⨨ࡣࠊ
࡜࠿ࡽࠊ┠ど࡟ࡼࡾ☜ㄆࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋ
⤖ᬗịࡢඛ➃㒊ࡀ࣒࢝ࣛ୰ 3 m㐍ࡴ࡟せࡋࡓ
㛗㏿ᗘ㻔v㻕ࡣࠊᐇ⥺䠄ᅗ 7䠅࡛♧ࡉࢀࡿࡼ࠺࡟ࠊ
=㸫1.539u10-3, b=3.554u10-4, c=㸫3.651u10-5䠅࡜
ᗘࡣ Tswࡢపୗ࡜࡜ࡶ࡟ᛴ㏿࡟㏿ࡃ࡞ࡿࠋ
ฟࡍࡿ࡜ࡁࠊỈศᏊ㛫࡛⇕ࡢࡸࡾྲྀࡾࡀ⾜ࢃ
ศᏊࡀᨺฟࡍࡿ⇕ࡣ⏕ᡂࡋࡓị࡜ṧࡉࢀࡓᾮ
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యỈศᏊ࡟୚࠼ࡽࢀࠊࡑࡢ௜㏆ࡣ 0Υࡢị࡜ᾮయࡢỈࡢΰྜ≀࡟࡞ࡿࠋࡇࡢࡇ࡜ࢆ௬ᐃ
ࡋ࡚ࠊ⏕ᡂࡋࡓịࡢ๭ྜࢆ 2-2࡛㏙࡭ࡓ᪉ἲ࡛ồࡵࠊSpeedy࡟ࡼࡿ⇕ຊᏛࢹ࣮ࢱ 2)࠿ࡽࠊ
Tsw䠄㐣෭༷Ỉ䠅Ѝ 0Υ䠄ị࡜Ỉࡢΰྜ≀䠅ࡢ≧ែኚ໬࡟ᑐࡍࡿࢠࣈࢬ⮬⏤࢚ࢿࣝࢠ࣮ኚ໬
' tGࢆぢ✚ࡶࡗࡓ୍ࠋ ౛ࢆ♧ࡍ࡜ࠊ' tG / kJ
mol-1 =㸫0.92䠄Tsw =㸫15Υ䠅䚸㸫1.50 㻔Tsw =㸫
25Υ㻕䚸㸫2.19 㻔Tsw =㸫38Υ䠅䛸䛺䜛䚹ࡇࢀ࠿ࡽࠊ
Tsw ࡀప࠸࡯࡝㐣෭༷ゎᾘ࡟ࡼࡾ኱ࡁ࡞Ᏻ
ᐃ໬䠄' tGࡀࡼࡾ኱ࡁ࡞㈇ࡢ್࡜࡞ࡿ䠅ࡀࡶ
ࡓࡽࡉࢀࡿࡇ࡜ࡀศ࠿ࡿࠋࡇࢀࡣࠊ㠀ᖹ⾮
≧ែࡀⴭࡋࡃ࡞ࡿࡇ࡜࡟ࡼࡿࠋࡲࡓࠊᅗ 8
ࡢࡼ࠺࡟ࠊ' tG࡜ከ⤖ᬗịࡢᡂ㛗㏿ᗘ࡜ࡢ
㛫ࡢ log-log ࣉࣟࢵࢺ࡟ࡣⰋ࠸┤⥺㛵ಀࡀ
ᡂ❧ࡍࡿࠋ
 㐣෭༷ ᗘࡲ࡛ࡢỈࡢᾮయᵓ㐀
ᾮయࡣจ⦰⣔࡛࠶ࡗ࡚ࡶศᏊࡢ୪㐍㐠ື࡟ࡼࡾ஘㞧ࡉࡀ኱ࡁ࠸ࡇ࡜࠿ࡽࠊ᫂☜࡞ᵓ㐀
ࢆࡶࡓ࡞࠸ࡼ࠺࡟ᛮࢃࢀࡀࡕ࡛࠶ࡿࠋࡋ࠿ࡋࠊศᏊ࡟ࡣᙧࡸ኱ࡁࡉࡀ࠶ࡿࡓࡵࠊ㞄᥋ศ
Ꮚࡲ࡛ࡢ㊥㞳ࡸ᥋ゐྍ⬟࡞ศᏊᩘ࡟ࡣ୍ᐃࡢไ⣙ࡀ࠶ࡿࠋศᏊ㛫࡟Ỉ⣲⤖ྜࡀാࡃሙྜ
࡟ࡣࠊ᭦࡟ࡑࡢไ⣙ࡣ኱ࡁࡃ࡞ࡾࠊఱࡽ࠿ࡢ㏆㊥㞳ᵓ㐀ࡀᙧᡂࡉࢀࡿࡇ࡜ࡀ࠶ࡿࠋࡋ࠿
ࡋࠊᾮయศᏊࡣࣆࢥ⛊10-12⛊࣮࢜ࢲ࣮࡛఩⨨ࢆኚ࠼ࡿࡓࡵࡑࡢᵓ㐀ࡢᑑ࿨ࡣ▷࠸ࠋ▷
2 2.2 2.4 2.6 2.8 3
-2
-1
log (㸫Ǽt / J mol-1)
lo
g
(ᡂ
㛗
㏿
ᗘ
/m
s-1
)
G
ᅗ 8 ከ⤖ᬗịࡢᡂ㛗㏿ᗘ࡜' tGࡢ㛵ಀ
0
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200
300
400
500
600
sw /Υ
ᡤ
せ
᫬
㛫
/s
T
0 -5 -10 -15
ᅗ 6 㐣෭༷ゎᾘ ᗘ Tsw࡛ᯒฟࡋࡓከ⤖ᬗị
ࡢඛ➃㒊ࡀ 3 m㐍ࡴ࡟せࡋࡓ᫬㛫
0
0.1
0.2
sw /Υ
ᡂ
㛗
㏿
ᗘ
T
/m
s-1
0 -5 -10 -15
ᅗ 7 㐣෭༷ゎᾘ ᗘ Tsw࡛ᯒฟࡋࡓከ
⤖ᬗịࡢᡂ㛗㏿ᗘ
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ᅗ 9
Mo
࣓ࣟ
ᾮయ
࢖࣓
ࢡࣟ
ᑑ࿨ᵓ㐀ࢆ༢⊂࡟ほ ࡍࡿࡢࡣᐇ㦂ⓗ࡟㞴
ࡾ㏉ࡋ࡚࠸ࡿࡓࡵࠊࡑࡢᖹᆒᵓ㐀ࡣ X⥺ᅇ
X⥺ᅇᢡἲࢆ⏝࠸ࡓỈࡢᵓ㐀࡟㛵ࡍࡿ◊
ಶࡢỈศᏊ࡜Ỉ⣲⤖ྜࡋࡓ࣌ࣥࢱ࣐࣮ࡢṇ
࡟ࠊ」ᩘࡢṇᅄ㠃యᵓ㐀㛫࡛㡬ⅬศᏊࡀỈ
࡜ゝࢃࢀࡿࡇ࡜ࡀ࠶ࡿࠋࡇࢀࡽࡣࠊ1 Ẽᅽ
ࢁࡀ኱ࡁࡃࠊᐇ㦂ⓗ࡟☜ドࡀྲྀࢀ࡚࠸ࡿ࡜
࡚ᵝࠎ࡞ᥥീࢆ♧ࡍࡇ࡜ࡸỈ⣲⤖ྜᵓ㐀ࡢ
ࡍࡿᚲせࡀ࠶ࡿࠋ౛࠼ࡤࠊ࣓ࢱࣥࣁ࢖ࢻࣞ
12㠃య࡞࡝ịࡢ⤖ᬗᵓ㐀࡟ࡣ඲ࡃ࡞࠸Ỉ⣲
ྜࡣ ᗘపୗ࡟క࠸ᙉࡲࡿࡓࡵࠊ㐣෭༷Ỉ
᪂ࡓ࡞▱ぢࡀᚓࡽࢀࡿࡇ࡜ࡀᮇᚅࡉࢀࡿࠋ
ࡓࡽࡉࢀࡿྍ⬟ᛶࡀ࠶ࡿࠋ௨ୗ࡛ࡣࠊX⥺
෭༷Ỉࡢᵓ㐀ࢆ୰ᚰ࡟㏙࡭ࡿࠋ
 Ỉࡢ X⥺ᅇᢡ ᐃ
X⥺ᅇᢡ ᐃ࡟ࡣࠊ࢖࣓࣮
ࢪࣥࢢࣉ࣮ࣞࢺ䠄IP䠅䠄200 mm
u 400 mm䠅஧ḟඖ X⥺᳨ฟჾ
䠄࣓࢝ࣛ㛗 150 mm䠅ࠊᅇ㌿ᑐ
㝜ᴟ X⥺䠄MoKD ⥺, Ἴ㛗O =
0.7107 Å, 1 Å =10-10 m䠅Ⓨ⏕⿦
⨨ࢆ⿦ഛࡋࡓࣜ࢞ࢡ〇㎿㏿⁐
ᾮ X ⥺ᅇᢡ⿦⨨䠄ᅗ 9䠅5)ࢆ⏝
࠸ࡓࠋ ᐃࡣࠊ┤ᚄ⣙ 2 mm
ࡢᾮయヨᩱ⏝࢟ࣕࣆࣛࣜࢭࣝ
䠄X ⥺ᅇᢡ⏝▼ⱥ࢞ࣛࢫ࢟ࣕ
ࣆࣛࣜࢆຍᕤࡋࡓࢭ࡛ࣝࠊྠࡌ≧ែ࡛⧞㏉
ࡉࡃ࡛ࡁࡿ䠅5)࡟ὀධࡋࡓ㉸⣧Ỉ࠶ࡿ࠸ࡣ࢚
1 mm䠅ࢆ↷ᑕࡋ࡚⾜ࡗࡓࠋ ᗘࢥࣥࢺ࣮ࣟ
࢞ࢫ䠄ᐊ ࡼࡾ㧗࠸ ᗘ࡛ࡣຍ⇕✵Ẽ䠅ࢆ࢟
ᩓ஘ᙉᗘࡣࠊࢭࣝ࡟ࡼࡿ྾཰࣭ᩓ஘࡜✵Ẽ
㎿㏿⁐ᾮ X⥺ᅇᢡ⿦⨨ࡢᴫ␎ᅗ 5)
㸸ᅇ㌿ᑐ㝜ᴟ X⥺※㸦Moࢱ࣮ࢤࢵࢺ㸧ࠊMon㸸ࣔࣀࢡ
࣮ࢱࠊCol㸸ࢥ࣓࣮ࣜࢱࠊCell㸸࢟ࣕࣆࣛ࢖ࢭࣝࠊIn㸸
ヨᩱὀධჾࠊDSt㸸ࢲ࢖ࣞࢡࢺࣅ࣮࣒ࢫࢺࢵࣃ࣮ࠊIP㸸
࣮ࢪࣥࢢࣉ࣮ࣞࢺࠊS1,S2㸸ࢫࣜࢵࢺࠊM1,M2㸸࣐࢖
࣓࣮ࢱࠊSC㸸ࢩࣥࢳ࣮ࣞࢩࣙࣥ࢝࢘ࣥࢱ࣮
ࡋ࠸ࡀࠊᩘከࡃࡢ▷ᑑ࿨ᵓ㐀ࡀ⏕ᡂᾘ⁛ࢆ⧞
ᢡἲ࡞࡝࡟ࡼࡾほ ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋ
✲ࡣྂࡃ࠿ࡽ⾜ࢃࢀ࡚࠾ࡾࠊ1ಶࡢỈศᏊࡀ 4
ᅄ㠃యᵓ㐀ࡀᏑᅾࡍࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀ࡚࠸ࡿࠋ᭦
⣲⤖ྜࡋ࡚ᙧᡂࡉࢀࡓ 6ဨ⎔ᵓ㐀ࡶᏑᅾࡍࡿ
ୗࡢịࡢᵓ㐀䠄Ihᵓ㐀䠅࠿ࡽࡢ㢮᥎࡟ࡼࡿ࡜ࡇ
ࡣ࠸࠼࡞࠸ࠋᾮయࡢỈࡣ≀㉁࡜ࡢ᥋ゐ࡟࠾࠸
ከᵝᛶࢆ⪃៖ࡍࢀࡤࠊỈࡢᾮయᵓ㐀ࢆ෌᳨ウ
࣮ࢺࡢࡼ࠺࡞ẼయỈ࿴≀࡛ࡣࠊṇ஬ゅᙧࡸṇ
⤖ྜᵓ㐀ࡀᏑᅾࡍࡿࠋᾮయࡢỈࡢ୰ࡢỈ⣲⤖
ࡢᵓ㐀ࢆㄪ࡭ࡿࡇ࡜࡟ࡼࡾỈࡢᵓ㐀࡟㛵ࡍࡿ
ᆒ୍᰾⏕ᡂࡢၥ㢟࡟ࡘ࠸࡚ࡶ᭷⏝࡞᝟ሗࡀࡶ
ᅇᢡἲ࡟ࡼࡾᚓࡽࢀࡓỈࡢᵓ㐀ࠊ࡜ࡃ࡟ࠊ㐣
ࡋ౑⏝࡛ࡁࡿࡓࡵࠊࢭࣝ࡟ࡼࡿᩓ஘ㄗᕪࢆᑠ
࣐ࣝࢩࣙࣥヨᩱ䛻⣙ 30ศ㛫X⥺䠄ࣅ࣮࣒┤ᚄ
ࣝࡣࠊᾮయ❅⣲ࢆẼ໬ࡉࡏ ᗘไᚚࡋࡓ❅⣲
ࣕࣆࣛࣜࢭࣝࡢ㍈᪉ྥ࠿ࡽ྿ࡁ௜ࡅ࡚⾜ࡗࡓࠋ
ᩓ஘ࢆ⿵ṇࡋࡓᚋࠊヨᩱ࡟ࡼࡿ྾཰࣭೫ග⿵
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ṇࢆ⾜࠸ࠊᩓ஘ゅ 2T㸻1.6㹼130q䠄s= 4S sinT /O =0.25㹼16.0 Å-1䠅㡿ᇦ࡟ࡘ࠸࡚ 0.2q 㛫㝸࡛
ࢹ࣮ࢱ཰㞟ࡋࠊKURVLR ࣉࣟࢢ࣒ࣛ 5)ࢆ⏝࠸࡚ᵓ㐀ᅉᏊ i(s)ࢆồࡵࠊࣇ࣮࢚ࣜኚ᥮࡟ࡼ
ࡾືᚄศᕸ㛵ᩘࢆᑟ࠸ࡓࠋࣇ࣮࢚ࣜኚ᥮ࡢ⿵ṇ㛵ᩘ୰ࡢῶ⾶ᅉᏊࡣ 0.01Å2࡜ࡋࠊࢩ࣮ࣕ
ࣉࢽࣥࢢᅉᏊ࡟ࡣ඲࡚㓟⣲ཎᏊࡢཎᏊᩓ஘ᅉᏊࢆ⏝࠸ࡓࠋືᚄศᕸ㛵ᩘ D(r)ࡣࠊ୺࡜ࡋ
࡚ᖹᆒ㟁Ꮚᐦᗘศᕸ࠿ࡽࡢᕪ D(r)㸫4S r2U 0䠄RDF࡜␎グ䠅࡜ࡋ࡚⾲ࡋࡓࠋ༢఩య✚䠄໬Ꮫ
㔞ㄽయ✚䠅䛿ỈศᏊࢆᖹᆒ 1ಶྵࡴయ✚ 30.0 Å3 㻔1 Å =10-10 m㻕࡜࠾࠸ࡓࠋ
㐣෭༷ ᗘࡢ㸫15Υ࠿ࡽ㧗 ࡢ 95Υ࡛ࡢ ᐃ࡟ᑐࡋ࡚ࡣ㉸⣧Ỉࢆ⏝࠸ࠊ㸫15Υࡼࡾప
 䠄㸫35Υࡲ࡛䠅ࡢ㐣෭༷Ỉ࡟ࡘ࠸࡚ࡣ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥࢆ⏝࠸࡚ ᐃࢆ⾜ࡗࡓࠋ࢚࣐ࣝࢩࣙ
ࣥࡣࠊ⏺㠃άᛶ๣ Span 65 (Sorbitan tristearate) (SIGMA Chem. Co.)ࢆᑡ㔞⁐࠿ࡋࡓ࣓ࢳࣝ
ࢩࢡࣟ࣊࢟ࢧࣥ(MeC6H11)࡜㉸⣧Ỉࢆࠊయ✚ẚ䠄Ỉ㸸MeC6H11䠅䛷 1㸸1䠄H2O:55.2wt%,
M2C6H11:41.2wt%, Span 65:3.6wt%㸧࠶ࡿ࠸ࡣ 1.7㸸1䠄H2O:66.7wt%, M2C6H11:29.8wt%, Span
65:3.5wt%䠅࡛ΰྜࡋࠊ㧗㏿ᅇ㌿ᨩᢾჾ࡛᧠ᢾࡋㄪ〇ࡋࡓࠋ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ࡟ᑐࡍࡿ RDF࡟
ࡣỈ௨እࡢ᭷ᶵ≀ࡢᐤ୚ࡀྵࡲࢀࡿࡓࡵࠊ௨ୗ࡟㏙࡭ࡿ᪉ἲ࡛ࡑࡢ㝖ཤࢆ⾜ࡗࡓࠋࡲࡎࠊ
㸫10Υ࠾ࡼࡧ 0Υ࡟ᑐࡋ࡚ᚓࡽࢀࡓ RDF࠿ࡽࠊ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ୰࡟ྵࡲࢀࡿỈࡢ RDF㒊
ศࡀྠࡌ ᗘࡢ⣧Ỉࡢ RDF࡜ྠࡌ࡛࠶ࡿ࡜௬ᐃࡋࠊࡑࡢỈࡢศ㔞ࡔࡅᕪࡋᘬࡁ᭷ᶵ≀㒊
ศࡢ RDForgࢆồࡵࡓࠋᚓࡽࢀࡓ RDForg࡟ࡣ ᗘ౫Ꮡᛶࡀ࡞࠿ࡗࡓࡇ࡜࠿ࡽࠊ㸫10Υ࡛ࡢ
RDForgࡀ㸫20Υ௨ୗ࡛ࡶኚ໬ࡋ࡞࠸࡜௬ᐃࡋࠊほ ࡉࢀࡓ RDF ࠿ࡽ RDForgࢆᕪᘬࡃࡇ
࡜࡟ࡼࡾ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ୰ࡢ㐣෭༷Ỉࡢ RDFࢆồࡵࡓࠋ
 Ỉࡢ X⥺ᩓ஘ᙉᗘ
X⥺ࡣཎᏊࡀࡶࡘ㟁Ꮚ࡟ࡼࡾᩓ஘
ࡉࢀࠊᩓ஘ X⥺ࡢᖸ΅࡟ࡼࡾᅇᢡീ
ࡀ⌧ࢀࡿࠋ㸫15㹼95Υ࡟࠾ࡅࡿỈࡢ
X⥺ᅇᢡീ࠿ࡽᩓ஘ゅ㸫ᩓ஘ᙉᗘࢹ
࣮ࢱࢆồࡵ㏻ᖖࡢฎ⌮ࢆ⾜ࡗ࡚ᚓࡽ
ࢀࡓᖸ΅ᛶᩓ஘ᙉᗘࢆᩓ஘࣋ࢡࢺࣝ
s࡟ᑐࡋ࡚ᅗ 10࡟♧ࡋࠊᑟ࠿ࢀࡓᵓ㐀ᅉᏊ i(s)ࢆ si(s)᭤⥺࡜ࡋ࡚ᅗ 11࡟♧ࡍࠋ ᗘ࡟ࡼ
ࡿ si(s)ࡢኚ໬ࡣ㐃⥆ⓗ࡛࠶ࡿࡀࠊs=2㹼3 Å-1࡟㢧ⴭ࡞ኚ໬ࡀぢࡽࢀࡿࠋ㧗 ࡛ࡢ 2.23 Å-1
ࡢࣆ࣮ࢡ䠄䡚2.8 Å-1࡟ࢩࣙࣝࢲ࣮䠅ࡣࠊ ᗘపୗ࡟క࠸ศ⿣ࡋࠊ㸫15Υ࡛ࡣ 1.98 Å-1࡜ 2.97
Å-1ࡢ 2ࡘࡢ㗦࠸⊂❧ࡋࡓࣆ࣮ࢡ࡜࡞ࡿࠋsi(s)ࡢ㐣෭༷ ᗘࡲ࡛ࡢ㐃⥆ⓗ࡞ኚ໬ࡣࠊᾮయ
Ỉࡢᐦᗘࠊᐃᅽ⇕ᐜ㔞ࠊᅽ⦰⋡ࠊ⢓ᛶ⋡࡞࡝ࡀ㐃⥆ⓗ࡟ኚ໬ࡍࡿࡇ࡜࡜㢮ఝࡋ࡚࠸ࡿࠋ
ࡇࢀࡣࠊ ᗘ࡟ࡼࡿᾮయỈࡢᵓ㐀ኚ໬ࡀ㐃⥆ⓗ࡛࠶ࡿࡇ࡜ࢆ♧၀ࡋ࡚࠸ࡿࠋ
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 Ỉࡢືᚄศᕸ㛵ᩘ䠄RDF䠅
ືᚄศᕸ㛵ᩘ㻔RDF㻕䛿䚸si(s)ࢹ࣮ࢱࢆࣇ࣮࢚ࣜኚ᥮ࡋ࡚ᚓࡽࢀࡿࠋᅗ 12࡟ࠊ඲࡚ࡢほ 
 ᗘ࡟ᑐࡋ࡚ࠊཎᏊ㛫㊥㞳䠄r䠅15Åࡲ࡛ࡢRDFࢆD(r)㸫4S r2U0࡜ࡋ࡚♧ࡍࠋࡇࡢRDFࡣࠊ
ศᏊᵓ㐀ࡶᾮయᵓ㐀ࡶ඲ࡃ࡞࠸࡜ࡋࡓ࡜ࡁࡢᖹᆒ㟁Ꮚᐦᗘศᕸ䠄4S r2U0䠅࠿ࡽࡢࡎࢀ࡟┦
ᙜࡍࡿࠋᚓࡽࢀࡓ RDF࡟ࡣᗄࡘ࠿ࡢࣆ࣮ࢡࡀᏑᅾࡋࠊ ᗘ࡟ࡼࡾ኱ࡁࡃኚ໬ࡋ࡚࠸ࡿࡇ
࡜ࡀศ࠿ࡿࠋRDF࡟⌧ࢀࡓࣆ࣮ࢡࡣࠊỈศᏊࡢ㓟⣲ཎᏊ㛫ࡢ┦஫స⏝࡟ࡼࡿࡶࡢ࡛࠶ࡿࠋ
Ỉ⣲ཎᏊࡣ㟁Ꮚ 1ಶࡋ࠿࡞ࡃ X⥺ᩓ஘ᙉᗘࡀᙅ࠸ࡓࡵࠊRDF࡟ࡣ᫂☜࡞ࣆ࣮ࢡ࡜ࡋ࡚⌧
ࢀ࡞࠸ࠋࡲࡓࠊ㓟⣲ཎᏊࡣỈศᏊࡢ࡯ࡰ୰ᚰ࡟఩⨨ࡍࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊRDF࡟࠾ࡅࡿ㓟⣲ཎ
Ꮚ㛫┦஫స⏝ࡣỈศᏊ㛫┦஫స⏝࡟┦ᙜࡍࡿ࡜⪃࠼ࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋ
ᅗ 12ࡢ 2.8㹼2.9 Åࡢࢩ࣮ࣕࣉ࡞ࣆ࣮ࢡ㻔䝢䞊䜽 1㻕ࡣࠊ஫࠸࡟᥋ゐࡋࡓ᭱㏆᥋ỈศᏊ㛫ࡢ
┦஫స⏝࡟ᖐࡏࡽࢀࠊ㹼4.5 Åࡢࣆ࣮ࢡ㻔䝢䞊䜽 2㻕ࡣࠊỈ⣲⤖ྜ࡛㐃⤖ࡋ࡚࠸ࡿ 3ಶࡢỈศ
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ᅗ 12 㸫15㹼95Υࡢ⣧Ỉࡢືᚄศᕸ㛵ᩘ㻔RDF㻕㸬 10Υ㛫㝸䠄5Υ௨ୗࡣ 5Υ
㛫㝸䠅࡛ࠊࣆ࣮ࢡࡢ㧗ࡉ࣭㇂ࡢ῝ࡉࡣ ᗘపୗ࡟ᚑ࠸ቑ኱ࡋ࡚࠸ࡿ㸬
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過冷却水とその構造
Ꮚࡢ࠺ࡕ┤᥋Ỉ⣲⤖ྜࡋ࡚࠸࡞࠸ỈศᏊ㛫ࡢ┦஫స⏝࡟ࡼࡿࡶࡢ࡛࠶ࡾࠊࣆ࣮ࢡ 2䛾㧗
䛥ࡣỈ⣲⤖ྜࡢᙉࡉ䠄Ⓨ㐩ᗘ䠅ࡢᣦᶆ࡜࡞ࡿࠋ6.8㹼6.9 Åࡢࣆ࣮ࢡ㻔䝢䞊䜽 3㻕䛿Ỉ⣲⤖ྜ࡛ᵓ
⠏ࡉࢀࡓࢿࢵࢺ࣮࣡ࢡᵓ㐀࡟ࡼࡿࡶࡢ࡛ࠊᗄࡘ࠿ࡢỈศᏊ㛫┦஫స⏝ࡀྵࡲࢀࡿࠋ
ᅗ 13࡟ࠊ4✀㢮ࡢ ᗘ࡟࠾ࡅࡿ RDFࢆᢤ⢋ࡋ࡚ಶู࡟♧ࡍࠋ㸫15Υࡢ㐣෭༷Ỉࡢ RDF
࡟ࡣࠊ5ࡘࡢࣆ࣮ࢡ䠄2.83, 4.54, 6.82, 8.8, 10.8 Å䠅ࡀᏑᅾࡍࡿࠋ㹼8.8 Å ࡜㹼10.8 Åࡢࣆ࣮
ࢡࡣࠊࡇࢀࡲ࡛▱ࡽࢀ࡚࠸࡞࠿ࡗࡓࣆ࣮ࢡ࡛࠶ࡿࠋ㹼10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡣࠊ25Υ࡛ࡶഹ࠿
࡟Ꮡᅾࡍࡿࡼ࠺࡟ぢ࠼ࠊ ᗘࡀపୗࡍࡿ࡟ࡘࢀᙉࡲࡗ࡚࠸ࡿ䠄ᅗ 12ࠊᅗ 13䠅ࠋࣆ࣮ࢡ 1
ࡢ㊥㞳 r ࡣࠊ ᗘపୗ࡟క࠸ࠊ2.91 Å
䠄95Υ䠅ࠊ2.87 Å䠄25Υ䠅䚸2.85 Å䠄0Υ䠅䚸2.83
Å䠄㸫15Υ䠅䛸ῶᑡ䛧䚸᭱㏆᥋ỈศᏊ㛫㊥㞳
䛜▷䛟䛺䜛䛣䛸䜢♧䛧䛶䛔䜛䚹 ᗘ࡟ࡼࡿࣆ
࣮ࢡ 2ࡢ㧗ࡉࡢኚ໬ࡣࠊప ࡛ࡢỈ⣲⤖
ྜࡢⴭࡋ࠸Ⓨ㐩ࢆ♧၀ࡋ࡚࠸ࡿࠋࣆ࣮ࢡ
2ࡣ 95Υ࡛ࡣ୙᫂░࡟࡞ࡗ࡚࠸ࡿࡀࠊỈ
⣲⤖ྜࢿࢵࢺ࣮࣡ࢡࡢᏑᅾࢆ♧ࡍࣆ࣮ࢡ
3ࡣᾘ࠼࡚࠸࡞࠸ࠋࡇࢀࡣࠊH2O-H2O-H2O
ࡢỈ⣲⤖ྜゅࡀከᵝ໬ࡋ࡚࠸ࡿࡇ࡜ࢆព
࿡ࡍࡿࠋḟ㡯࡛ࡣࠊ㸫15Υࡢ㐣෭༷Ỉࡢ
RDF࡟ᑐࡍࡿゎᯒࢆ⾜࠸ࠊᾮయࡢỈࠊ࡜
ࡃ࡟㐣෭༷ࡉࢀࡓỈࡢ୰࡟࡝ࡢࡼ࠺࡞Ỉ
⣲⤖ྜࢿࢵࢺ࣮࣡ࢡᵓ㐀ࡀᵓ⠏ࡉࢀ࡚࠸
ࡿ࠿࡟ࡘ࠸࡚㏙࡭ࡿࠋ
 㸫Υࡢ㐣෭༷ ᗘࡲ࡛ࡢỈࡢᵓ㐀 6)
᭱ึ࡟ࠊ㐣෭༷Ỉ୰࡟ịᵓ㐀࡟㢮ఝࡋࡓᵓ㐀ࡀᏑᅾࡍࡿ࠿࡝࠺࠿ࢆ RDFࡢゎᯒ࡟ࡼࡾ
᳨ドࡍࡿࠋᅗ 14࡟♧ࡉࢀࡿࡼ࠺࡟ࠊ1Ẽᅽୗࡢịࡢᵓ㐀䠄Ihᵓ㐀䠅ࡣࠊỈศᏊ㛫ࡢỈ⣲⤖
ྜ࡛ᙧᡂࡉࢀࡓṇᅄ㠃యᵓ㐀ࡀᇶᮏ༢఩࡜࡞ࡗ࡚ᵓ⠏ࡉࢀࠊ᳔Ꮚᆺ࡜⯚ᆺࡢ 6ဨ⎔ᵓ㐀
ࡀᏑᅾࡍࡿࠋᅗ 15࡟ࠊ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰࡟⏕ᡂࡋࡓ㸫50Υࡢị㻔Ih㻕ࡢ RDFࢆࠊ㸫15Υ
ࡢ㐣෭༷Ỉࡢ RDF࡜ẚ㍑ࡋ࡚♧ࡍࠋị Ihࡢ RDF࡟ࡣࠊ㹼10.8 Å࡟ᑐᛂࡍࡿࣆ࣮ࢡࡣᏑ
ᅾࡋ࡞ࡃࠊࡴࡋࢁࡑࡢ㊥㞳࡟㇂ࡀᏑᅾࡍࡿࠋࡲࡓࠊࣆ࣮ࢡ 3䠄6.8㹼6.9 Å䠅㏆ഐ䛿඲యⓗ࡟
῝ࡃⴠࡕ㎸ࢇ࡛࠸ࡿࠋࡑࡢ௚ࡢ㒊ศ࡟ࡘ࠸࡚ࡶ୍⮴ࡀᝏ࠸ࡇ࡜࠿ࡽࠊ㸫15Υࡢ㐣෭༷Ỉ
୰࡟ᙧᡂࡉࢀ࡚࠸ࡿỈ⣲⤖ྜࢿࢵࢺ࣮࣡ࢡࡣࠊịᵓ㐀ࡢࡑࢀ࡜ࡣ␗࡞ࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋ
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ᅗ 14࡟♧ࡉࢀࡿᵓ㐀ࢆࡶࡗࡓ 96ศᏊ࠿ࡽᡂࡿỈศᏊࢡࣛࢫࢱ࣮ࡸࠊA.H.Nartenࡽ 7)ࡀ
ᥦၐࡍࡿ㈏ධࣔࢹࣝIh ᵓ㐀ࡢ㝽㛫࡟Ỉ⣲⤖ྜࡋ࡚࠸࡞࠸ỈศᏊࡀධࡾ㎸ࢇࡔỈᵓ㐀ࣔ
ࢹࣝࢆ௬ᐃࡋ࡚ࡶᐇ ࡢ RDFࢆ඲ࡃㄝ᫂ࡍࡿࡇ࡜ࡣ࡛ࡁ࡞࠿ࡗࡓࠋ
ḟ࡟ࠊࠕ㐣෭༷Ỉ୰࡛ࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀䠄5 ဨ⎔ࡢṇ஬ゅᙧỈ⣲⤖ྜᵓ㐀ࢆᇶᮏ༢఩
࡟ࡶࡘ䠅ࡀᙧᡂࡉࢀ࡚࠸ࡿ ࡜ࠖ࠸࠺୺ᙇ 8)ࡀ࠶ࡿࡇ࡜ࢆ⪃៖ࡋࠊṇ12㠃యỈ⣲⤖ྜᵓ㐀䠄20
ಶࡢỈศᏊ࡛ᵓᡂࡉࢀࠊ12 ࡢṇ஬ゅᙧ㠃࠿ࡽᡂࡿ䠅ࢆࡶࡘࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝࡢࢡࣛࢫࢱ࣮
ࢆ௬ᐃࡋࠊࡑࡢ⌮ㄽືᚄศᕸ㛵ᩘ D(r)ࢆồࡵࡓࠋᅗ 16 ࡟♧ࡉࢀࡿࡼ࠺࡟ࠊࢡࣛࢫࢱ࣮
࡜ࡋ࡚ṇ 12㠃యࡢ఍ྜయ䠄B㹼E䠅ࢆ௬ᐃࡋࡓ࡜ࡁࠊᐇ  RDFࡢ㹼10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡ࡟㏆࠸
10.6㹼10.9 Å࡟ࣆ࣮ࢡࡀ⌧ࢀࠊᵓ㐀 C㹼E࡛ࡣᐇ ࡢ㹼8.8 Å࡟㏆࠸ 8.9㹼9.0 Å࡟ࡶࣆ࣮
ࢡࡀ⌧ࢀࡿࠋࣆ࣮ࢡ 2ࠊࣆ࣮ࢡ 3 ࡟ᑐࡋ࡚ࡶᑐᛂࡍࡿ⌮ㄽࣆ࣮ࢡࡀᏑᅾࡍࡿࠋࡇࢀࡽࡢ
⤖ᯝࡣప ࡢᾮయࡢỈࡢ୰࡟ࡇࡢ✀ࡢࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡀᙧᡂࡉࢀ࡚࠸ࡿྍ⬟ᛶࢆ♧
၀ࡍࡿࠋᐇ ࡢ RDF࡟ࡣࠊࢡࣛࢫࢱ࣮ෆࡢ┦஫స⏝ࡔࡅ࡛࡞ࡃࠊ࿘㎶ࡢỈศᏊ࡜ࡢ┦஫
స⏝ࡸࣂࣝࢡỈ୰ࡢỈศᏊ㛫┦஫స⏝࡞࡝ࠊᾮయ඲యࡢᵓ㐀ࡀ཯ᫎࡉࢀࡿࡇ࡜ࢆ⪃៖ࡋࠊ
ࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵓ㐀ࢆࡶࡘ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺࡢ⤖ᬗᵓ㐀࠿ࡽ㢮᥎ࡋࡓỈᵓ㐀ࣔࢹࣝࢆ௬ᐃ
ࡋ࡚⌮ㄽィ⟬ࢆ⾜࠸ࠊ㐣෭༷Ỉࡢ RDFࢆㄝ࡛᫂ࡁࡿ࠿࡝࠺࠿ࢆㄪ࡭ࡓࠋ
ᅗ 16࡟♧ࡉࢀࡿṇ 12㠃యࡢ఍ྜయᵓ㐀䠄B㹼E䠅ࢆྵࡴỈ⣲⤖ྜࢿࢵࢺ࣮࣡ࢡᵓ㐀ࢆࡶ
ࡘ௦⾲ⓗ≀㉁࡟࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺ⤖ᬗ䛜䛒䜛䚹ᅗ 17࡟ࠊࡑࡢ Iᆺᵓ㐀࡜ IIᆺᵓ㐀ࢆ♧ࡍࠋ
࣓ࢱࣥࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺࡣ Iᆺᵓ㐀ࢆ࡜ࡾࠊ࣓ࢱࣥศᏊࡣከ㠃యࢣ࣮ࢪ୰࡟ᏑᅾࡍࡿࠋIᆺᵓ
㐀࡟ࡣࠊ2ࡘࡢṇභゅᙧ㠃ࢆࡶࡘ 14㠃యࡶᏑᅾࡋࠊᅗ 16ࡢ B࡟┦ᙜࡍࡿ఍ྜᵓ㐀ࡶྵ
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ᅗ 15 㸫15Υࡢ㐣෭༷Ỉࡢ RDF㻔ᐇ⥺㻕࡜㸫50Υࡢ
ị⤖ᬗ䠄Ihᵓ㐀䠅ࡢ RDF㻔◚⥺㻕ࡢẚ㍑
ᅗ 14 ị Ihᵓ㐀㸬
භ᪉ᬗᵓ㐀㸸ࡑࢀࡒࢀࡢỈศᏊࡣ
4 ಶࡢỈศᏊ䠄ṇᅄ㠃యࡢྛ㡬Ⅼ
࡟఩⨨ࡍࡿ䠅࡜Ỉ⣲⤖ྜ㸬᳔ Ꮚᆺࠊ
⯚ᆺࡢ 6ဨ⎔ࢆࡶࡘ㸬
Ɣࡣ㓟⣲ཎᏊ䠄Ỉ⣲ཎᏊࡣ┬␎䠅
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ࡲࢀࡿࠋ༢఩᱁Ꮚᙜࡓࡾ࡟ỈศᏊ 46ಶࠊṇ 12㠃య 2ಶࠊ14㠃య 6ಶࡀྵࡲࢀࡿࠋ༢఩
᱁Ꮚࡢ❧᪉య୰ᚰ࡟ṇ 12㠃యࡀ఩⨨ࡋࠊྛ㡬Ⅼ࡟఩⨨ࡍࡿ 8ಶࡢṇ 12㠃య࡜Ỉ⣲⤖ྜ
࡛⤖ࡤࢀࠊࡲࡓࠊ❧᪉యࡢྛ㠃࡟ 2ಶࡎࡘᏑᅾࡍࡿྜィ 12ಶࡢỈศᏊ࡜ࡶỈ⣲⤖ྜࡋ࡚
࠸ࡿࠋᚋ⪅ࡢỈศᏊ㛫ࡢ㊥㞳ࡣࠊᑡࡋ㛗ࡃࠊṇ 12㠃యෆ࠾ࡼࡧṇ 12㠃య㛫࡛Ỉ⣲⤖ྜ
ࡋ࡚࠸ࡿỈศᏊ㛫ࡢ㊥㞳ࡢ 1.069ಸ࡛࠶ࡿࠋ୍᪉ࠊIIᆺᵓ㐀࡟ࡣࠊᅗ 16ࡢ C㹼Eࡢ఍ྜ
ᵓ㐀ࡀྵࡲࢀࠊ4ࡘࡢṇභゅᙧ㠃ࢆࡶࡘ 16㠃యࡶᏑᅾࡍࡿࠋࡑࡢ༢఩᱁Ꮚࡣ Iᆺᵓ㐀ࡢ
ሙྜࡼࡾ኱ࡁࡃࠊỈศᏊ 136ಶࠊṇ 12㠃య 16ಶࠊ14㠃య 8ಶࡀྵࡲࢀࡿࠋ
L.Pauling10)ࡣࠊỈࡢᇶᮏᵓ㐀࡜ࡋ
࡚ I ᆺᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋࠊṇ 12 㠃య࡜
14 㠃యࢣ࣮ࢪࡢ୰ᚰ࡟Ỉ⣲⤖ྜ࡟
୚ࡽ࡞࠸ỈศᏊࢆ 1ಶࡎࡘ㓄⨨ࡋࡓ
Ỉᵓ㐀ࣔࢹࣝ䠄ᅗ 18A䠅ࢆᥦฟࡋࡓࠋ
ࡲࡎࠊPaulingࣔࢹࣝ࡟ᇶ࡙࠸࡚⾜ࡗ
ࡓ⌮ㄽィ⟬࡟ࡘ࠸࡚ㄝ᫂ࡍࡿࠋ᭱㏆
᥋ỈศᏊ㛫㊥㞳ࢆ 2.82Å䠄㸫15Υࡢ
D(r)ࡢࣆ࣮ࢡゎᯒ࡟ࡼࡿ್䠅ࠊࡑࡢ᰿
ᅗ 17 ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺࡢ⤖ᬗᵓ㐀࡟
࠾ࡅࡿỈ⣲⤖ྜࢿࢵࢺ࣮࣡ࢡ 9).
ୖ㸸I ᆺᵓ㐀 ୗ㸸IIᆺᵓ㐀
ᅗ 18 ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺ Iᆺᵓ㐀࡟ᇶ࡙ࡃỈᵓ㐀ࣔ
ࢹࣝ㸬A㸸PaulingࣔࢹࣝࠊB㸸ᨵⰋࣔࢹࣝ㸬
a, b, c㸸ከ㠃యࢣ࣮ࢪ୰ࡢ㠀Ỉ⣲⤖ྜỈศᏊ㸬
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ᅗ 16 ✀ࠎࡢṇ 12㠃యỈ⣲⤖ྜࢡࣛࢫࢱ 㸦࣮A㹼E㸧
࡟ᑐࡍࡿ⌮ㄽືᚄศᕸ㛵ᩘ D(r)㸬᭱㏆᥋Ỉศ
Ꮚ㛫┦஫స⏝ࡣ 2.82 Åࠊ᰿ᖹᆒ஧஌ኚ఩(V) ࡣ
V = 0.16 Å࡜ࡋࠊࡑࡢ௚ࡢ┦஫స⏝࡟ᑐࡋ࡚ࡣ
V = 0.4 Å࡜ࡋࡓ㸬
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ᖹᆒ஧஌ኚ఩(rms)ࢆV = 0.11 Åࠊࡑࡢ௚ࡢỈศᏊ㛫┦஫స⏝ࡣV = 0.6 Å࡜ࡋࠊྛỈศᏊ
ࡢᗙᶆࡣ I ᆺᵓ㐀࡟᏶඲࡟ᚑ࠺࡜௬ᐃࡋ࡚⌮ㄽィ⟬ࢆ⾜ࡗࡓࠋᚓࡽࢀࡓ⌮ㄽືᚄศᕸ㛵
ᩘ㻔RDF㻕ࡣࠊᅗ 19࡟♧ࡉࢀࡿࡼ࠺࡟ࠊᚲࡎࡋࡶ༑ศ࡜ࡣゝ࠼࡞࠸ࡀ䚸㐣෭༷Ỉࡢ RDFࡢ
ࣆ࣮ࢡ఩⨨ࢆ䜋䜌෌⌧ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋ
Pauling ࣔࢹ࡛ࣝࡣࠊ༢఩᱁Ꮚ䠄᭱
㏆᥋ỈศᏊ㛫㊥㞳ࡀ 2.82 Åࡢ࡜ࡁࠊ
୍㎶ࡀ 12.38 Åࡢ❧᪉య䠅ᙜ䛯䜚ࡢỈ
ศᏊࡣ 54ಶ࡛࠶ࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊỈࡢᐦ
ᗘࡣ 0.851 g cm-3࡜㠀⌧ᐇⓗ࡞್࡟
࡞ࡿ䠄㸫15Υࡢ㐣෭༷Ỉࡢᐦᗘ 2)ࡣ
0.996 g cm-3䠅ࠋࡇࢀࢆᨵၿࡍࡿࡓࡵࠊ
ᅗ 18B࡟♧ࡍࡼ࠺࡟ࠊ14㠃యࢆᵓᡂ
ࡍࡿṇභゅᙧࡢ୰ኸ࡟㸯ಶࡎࡘỈศ
Ꮚࢆ㏣ຍࡋࡓᨵⰋࣔࢹࣝࢆタᐃࡋࡓࠋ
༢఩᱁ᏊᙜࡓࡾࡢỈศᏊࡣ 60 ಶ࡜
࡞ࡾࠊỈࡢᐦᗘࡣ 0.946 g cm-3࡜ᨵၿ
ࡉࢀࡿࠋ᭱㏆᥋ỈศᏊ㛫㊥㞳ࢆ
2.82ÅࠊrmsࡣV = 0.11 Å 㻔r = 2.82 Å㻕,
0.35 Å 㻔2.82< r d 3.10 Å㻕, 0.60 Å 㻔r
>3.10 Å㻕࡜ࡋ࡚⌮ㄽィ⟬ࢆ⾜ࡗࡓࠋ
ᅗ 20࡟♧ࡉࢀࡿࡼ࠺࡟ࠊᚓࡽࢀࡓ
⌮ㄽ RDF ࡣ Pauling ࣔࢹࣝࡢሙྜ
䠄ᅗ 19䠅ࡼࡾᨵၿࡉࢀࠊRDF䠄ୗ㒊◚
⥺䠅ࡢྛࣆ࣮ࢡࡢ఩⨨ࡣࠊ㸫15Υࡢ㐣
෭༷Ỉࡢ RDF ࡢྛࣆ࣮ࢡࡢ఩⨨࡜
㠀ᖖ࡟Ⰻࡃ୍⮴ࡍࡿࠋ୍᪉ࠊࣆ࣮ࢡ
ࡢ㧗ࡉࡸ㇂ࡢ῝ࡉ࡟ࡘ࠸࡚ࡣࠊ㊥㞳
r ࡢቑ኱࡜࡜ࡶ࡟ᐇ  RDF ࡜⌮ㄽ
RDFࡢ㛫࡛㛤ࡁࡀᣑ኱ࡋ࡚࠸ࡿࠋᐇ
㝿ࡢᾮయ୰࡛ࡣ㊥㞳ࡀቑࡍ࡟ࡘࢀỈ
ศᏊࡢືࡁ࡟ࡼࡿ఩⨨ࡢ୙☜ᐃᛶࡀ
኱ࡁࡃ࡞ࡿ䠄఩⨨ࡢ┦㛵ᛶࡀపࡃ࡞
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ᅗ 19 Pauling ࡢỈᵓ㐀ࣔࢹࣝ࡟ᇶ࡙࠸ࡓ⌮ㄽィ
⟬࡟ࡼࡿ RDF(◚⥺)࡜㸫15Υࡢ㐣෭༷Ỉࡢ
RDF(ᐇ⥺)㸬⌮ㄽィ⟬࡛ࡣࠊ᭱㏆᥋ỈศᏊ㛫
┦஫స⏝ࡣࠊr = 2.82 ÅࠊV = 0.11 Å࡜ࡋࠊࡑ
ࡢ௚ࡢ┦஫స⏝࡟ᑐࡋ࡚ࡣV = 0.6 Å࡜ࡋࡓ㸬
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ᅗ 20 㐣෭༷Ỉ䠄㸫15䉝䠅䛾 RDFᐇ⥺䛸䚸ᨵⰋ
Pauling䝰䝕䝹䛻䜘䜛⌮ㄽRDF 㻔ୗ㒊◚⥺㻕䛚䜘䜃
ῶ⾶㛵ᩘ f(r)䜢᥃䛡䛯⌮ㄽ RDF䠄ୖ㒊◚⥺䠅䛸䛾
ẚ㍑䠊ᤄධᅗ䛿 f(r)䜢♧䛧䚸r>2.82Å 䛾䛸䛝䚸
f(r)=(1+ar+br2+cr3)-1 (a=0.07677, b=-0.05905,
c=0.01129)䚸rd 2.82Å䛾䛸䛝 f(r)=1䠊
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過冷却水とその構造
ࡿ䠅ࡓࡵࠊRDF ࡟⌧ࢀࡿᵓ㐀ࡣ㊥㞳࡜࡜ࡶ࡟ῶ⾶ࡍࡿࠋ⌮ㄽィ⟬࡛ࡣࠊィ⟬ࡢ」㞧໬ࡸ
௵ពᛶࢆ㑊ࡅࡿࡓࡵࠊ3.1 Å ࡼࡾ㊥㞳ࡢ㛗࠸ỈศᏊ㛫┦஫స⏝࡟ᑐࡋ࡚ rms ࢆ୍ᐃ㻔V =
0.60 Å㻕࡟ࡋࡓࡇ࡜ࡀࡇࡢࡼ࠺࡞ࡎࢀࢆࡶࡓࡽࡋࡓ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋᅗ 20 ࡢᤄධᅗ࡟♧ࡉ
ࢀࡿ㊥㞳࡜࡜ࡶ࡟༢ㄪῶᑡࡍࡿῶ⾶㛵ᩘࢆ௬ᐃࡍࡿ࡜ࠊᅗ 20ࡢୖ㒊࡟♧ࡉࢀࡿࡼ࠺࡟ࠊ
ᐇ ࡢ RDF࡜࡯࡜ࢇ࡝᏶඲࡟୍⮴ࡍࡿࠋ
㐣෭༷Ỉࡢ RDFࡢ㹼10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡢ㊥㞳ࡣࠊIᆺᵓ㐀୰ࡢ㞄᥋ࡍࡿṇ 12㠃యࡢ୰ᚰ
㛫㊥㞳㹼10.7Å࡟㠀ᖖ࡟㏆࠸ࠋᅗ 20ࡢ⌮ㄽ RDF࡟⌧ࢀࡓ㹼10.9 Åࡢࣆ࣮ࢡࡣࠊᅗ 16ࡢ
Bࡢ఍ྜᵓ㐀࡟ᑐࡍࡿ⌮ㄽ D(r)࡟ࡶᏑᅾࡍࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊ㞄᥋ṇ 12㠃య㛫ࡢỈศᏊ㛫┦஫
స⏝ࡀ୺࡜ࡋ࡚཯ᫎࡉࢀ࡚࠸ࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋ
IIᆺᵓ㐀ࡢሙྜ࡟ࡣࠊࡑࡢ㦵᱁ỈศᏊ䠄༢఩᱁Ꮚᙜࡓࡾ 136ಶ䠅࡟ຍ࠼࡚ࠊṇ 12㠃య࡜
16㠃యࢣ࣮ࢪࡢ୰ᚰ࡟ 1ಶࡎࡘࠊ16㠃యࡢṇභゅᙧ㠃ࡢ୰ኸ࡟ 1ಶࡎࡘỈศᏊࢆ⨨࠸ࡓ
Ỉᵓ㐀ࣔࢹࣝࢆタᐃࡋ⌮ㄽィ⟬ࢆ⾜ࡗࡓࠋ༢఩᱁Ꮚ䠄᭱㏆᥋ỈศᏊ㛫㊥㞳ࡀ 2.82 Åࡢ࡜
ࡁ୍ࠊ ㎶ࡀ 17.51 Åࡢ❧᪉య䠅ᙜ䛯䜚ࡢỈศᏊࡣ 176ಶ࡛ࠊỈࡢᐦᗘࡣ 0.981 g cm-3࡜࡞ࡿࠋ
㦵᱁ࡢỈศᏊࡢᗙᶆࡣࠊII ᆺᵓ㐀ࢆࡶ
ࡘ◲໬Ỉ⣲࣭ࢸࢺࣛࣄࢻࣟࣇࣛࣥỈ࿴
≀䠄16H2S·8C4H8O·136H2O䠅ࡢ⤖ᬗᗙᶆ
11)ࢆࠊ᭱㏆᥋ỈศᏊ㛫㊥㞳ࡀᖹᆒ 2.82
Å࡟࡞ࡿࡼ࠺࡟ᗙᶆࢆ᥮⟬ࡋ࡚⏝࠸ࡓࠋ
ᅗ 21࡟ࠊᚓࡽࢀࡓ⌮ㄽ RDFࢆ♧ࡍ䠄V
್࡟ࡣᨵⰋ Pauling ࣔࢹࣝࡢሙྜ࡜ྠ
ᵝࡢ್ࢆ⏝࠸ࡓ䠅ࠋࡇࡢሙྜࡶࠊ⌮ㄽ
RDF ࡟⌧ࢀࡓࣆ࣮ࢡࡣ㐣෭༷Ỉࡢ
RDFࡢࣆ࣮ࢡ఩⨨ࢆⰋࡃ෌⌧࡛ࡁࡿࠋ
௨ୖࡢ⤖ᯝࢆࡲ࡜ࡵࡿ࡜ࠊ㐣෭༷Ỉࡢ RDFࡣịᵝᵓ㐀࡛ࡣㄝ࡛᫂ࡁ࡞ࡃࠊIᆺ࠶ࡿ࠸
ࡣ IIᆺࡢ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡍࡿࡇ࡜࡟ࡼࡾⰋࡃㄝ᫂ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࡇ࡜
ࡀศ࠿ࡗࡓࠋࡇࢀࡽࡢᵓ㐀࡟࠾ࡅࡿඹ㏻Ⅼ࠿ࡽࠊ㐣෭༷Ỉ୰࡟ࠊỈ⣲⤖ྜ࡛ᙧᡂࡉࢀࡓ
5ಶࡢỈศᏊ࠿ࡽᡂࡿṇ஬ゅᙧࢆᇶᮏ࡜ࡍࡿṇ12㠃యᵓ㐀➼ࡢከ㠃యᵓ㐀࡜ࡑࡢ఍ྜᵓ
㐀ࢆࡶࡘࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡀᙧᡂࡉࢀ࡚࠸ࡿ࡜࠸࠺ࡇ࡜ࡀゝ࠼ࡿࠋ
㐣෭༷Ỉࡢᵓ㐀࡟ࡘ࠸࡚ࡢ⤖ᯝࢆ⪃៖ࡋ࡚ࠊࡼࡾ㧗࠸ ᗘ࡟࠾ࡅࡿỈࡢᵓ㐀࡟ࡘ࠸࡚
⪃ᐹࡍࡿࠋ㹼10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡣࠊᅗ 12࠶ࡿ࠸ࡣᅗ 13࡟࠾࠸࡚ࠊ25Υ௜㏆࡛ࡶഹ࠿࡟ࡑ
ࡢᏑᅾࡀㄆࡵࡽࢀࡿࠋ㸫15Υࡢ㐣෭༷Ỉࡢ RDF࡟⌧ࢀࡓྛࣆ࣮ࢡ࡜ࡑࡢ఩⨨ࡣࠊ25Υ࡟
࠾࠸࡚ࡶᮏ㉁ⓗ࡟ࡣኚࢃࡗ࡚࠸࡞࠸ࠋࡇࡢࡇ࡜࠿ࡽࠊ25Υ௜㏆࡛ࡶỈࡢ୰࡟ࡣࢡࣛࢫࣞ
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ᅗ 21 㐣෭༷Ỉ䠄㸫15䉝䠅䛾 RDFᐇ⥺䛸࢞ࢫࣁ
࢖ࢻ࣮ࣞࢺ II ᆺᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋࡓỈᵓ㐀ࣔ
ࢹࣝ࡟ᇶ࡙࠸ࡓ⌮ㄽ RDF䠄◚⥺䠅ࡢẚ㍑
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࣮ࢺᵝᵓ㐀ࡀྵࡲࢀࠊṇ 12㠃యࡢ఍ྜᵓ㐀ࡶᏑᅾࡋ࡚࠸ࡿ࡜ゝ࠺ࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋ୍᪉ࠊ
ࡶࡗ࡜ᗈ࠸ ᗘ⠊ᅖ࡛ぢࡓ࡜ࡁࠊወ␗࡞Ⅼࡀ࠶ࡿࠋ ᗘࢆୗࡆ࡚⾜ࡗࡓ࡜ࡁࠊ㹼10.8 Å
ࡢࣆ࣮ࢡࡣࣆ࣮ࢡ 2䠄㹼4.5 Å䠅ࡢᡂ㛗࡟క࠸ᡂ㛗ࡍࡿࡀࠊࣆ࣮ࢡ 3䠄6.8㹼6.9 Å䠅ࡢኚ໬ࡢ⛬
ᗘࡣᑠࡉ࠸ࠋࡲࡓࠊࣆ࣮ࢡ 3ࡣࠊࣆ࣮ࢡ 2ࡀ୙᫂░࡟࡞ࡿ 95Υ࡟࠾࠸࡚ࡶ᫂☜࡟Ꮡᅾࡍ
ࡿࠋ㧗 ࡛ࣆ࣮ࢡ 2ࡀ୙᫂░࡟࡞ࡿࡢࡣࠊỈ⣲⤖ྜࡢ⤖ྜゅࡀ⇕㐠ື࡟ࡼࡾከᵝ໬ࡍࡿ
ࡓࡵ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࡀࠊࣆ࣮ࢡ 3ࡀ᫂☜࡛࠶ࡿࡇ࡜ࡣࠊࡇࡢ≧ែ࡟࠾࠸࡚ࡶỈࡢ୰࡟ఱࡽ
࠿ࡢࢿࢵࢺ࣮࣡ࢡᵓ㐀ࡀᏑᅾࡍࡿࡇ࡜ࢆ♧၀ࡍࡿࠋᐇ ࡢ RDF࡟࠾ࡅࡿࣆ࣮ࢡ 3ࡣࠊᅗ
16ࡢ A࡟♧ࡉࢀࡿṇ 12㠃యࣔࣀ࣐࣮ࡢ⌮ㄽືᚄศᕸ㛵ᩘ࡟⌧ࢀࡓ 3␒┠ࡢࣆ࣮ࢡ࡟┦
ᙜࡍࡿ࡜ࡍࢀࡤࠊ㧗 ࡛ࡶṇ 12㠃యᵓ㐀ࡀᾘ⁛ࡋ࡞࠸࡛ṧࡗ࡚࠸ࡿ࡜⪃࠼ࡿᚲせࡀ࠶ࡿࠋ
ࡇࡢሙྜࠊ ᗘࡀ㧗ࡃỈศᏊࡢ⇕㐠ືࡀ┒ࢇ࡞ࡓࡵࠊṇ஬ゅᙧࡶṇ 12㠃యࡶᵓ㐀ⓗ࡟࠿
࡞ࡾṍࢇ࡛࠸ࡿࡇ࡜ࡀ⪃࠼ࡽࢀࡿࠋ
ࡇࡇ࡛ࠊㄗゎࢆᣍ࠿࡞࠸ࡼ࠺᩿ࢃࡾࢆࡋ࡚࠾ࡁࡓ࠸ࠋỈศᏊࡣ୪㐍㐠ືࡋ࡚࠸ࡿࡓࡵ
Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀ࡢᑑ࿨ࡣ㠀ᖖ࡟▷ࡃࠊṇ 12㠃యࡸ఍ྜయ➼ࡢᵓ㐀ࡶᚲࡎࡋࡶ᏶඲࡞ࡶࡢ࡜
ࡣゝ࠼࡞࠸ࠋᾮయ୰ࡢ࠶ࡕࡇࡕ࡛ࡇࢀࡽࡢᵓ㐀ࡢ᩿∦࡟┦ᙜࡍࡿᵝࠎ࡞㒊ศᵓ㐀ࡀ⏕ᡂ
ᾘ⁛ࢆ⧞ࡾ㏉ࡋ࡚࠾ࡾࠊࡑࢀࡽࡢ㒊ศᵓ㐀ࡢ㔜ࡡྜࢃࡏࡶ RDF࡟཯ᫎࡉࢀࡿࠋ⤖ᬗᵓ㐀
࠿ࡽ㢮᥎ࡋࡓỈᵓ㐀ࣔࢹࣝ࡟࠾ࡅࡿỈศᏊࡢᗙᶆࡣࠊ୪㐍㐠ືࡋ࡚࠸ࡿỈศᏊࡢᖹᆒ఩
⨨ࢆ⾲ࡍࡢ࡟౑⏝ࡉࢀࠊỴࡋ࡚⤖ᬗ୰ࡢࡼ࠺࡟ࡑࡢ఩⨨ࢆᅛᐃࡋ࡚⪃࠼࡚ࡣ࠸࡞࠸ࠋṇ
஬ゅᙧᵓ㐀ࡸṇ 12 㠃య➼ࡢከ㠃యᵓ㐀࡜ࡑࡢ఍ྜᵓ㐀➼ࡢゝⴥࡶᾮయ୰ࡢᖹᆒᵓ㐀ࡢ
ព࿡࡜ࡋ࡚⏝࠸࡚࠸ࡿࠋࡇࢀࡽࡣ௨ୗࡢグ㏙࡟࠾࠸࡚ࡶྠᵝ࡛࠶ࡿࠋ
 㸫Υ௜㏆ࡢ㐣෭༷Ỉࡢᵓ㐀
㸫15Υࡼࡾప࠸ ᗘࡢ㐣෭༷Ỉ࡟ࡘ
࠸࡚ࡣࠊ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥࢆ⏝࠸࡚ X⥺ᅇ
ᢡ ᐃࢆ⾜࠸ࠊࡑࡢ⢏Ꮚ୰ࡢ㐣෭༷Ỉ
ࡢ RDFࢆồࡵࡓ 12)ࠋᅗ 22࡟ࠊ0㹼㸫
35Υ࡟࠾ࡅࡿ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥࡢᩓ஘ᙉᗘ
ࢆ♧ࡍࠋ࠸ࡎࢀࡢሙྜࡶࠊ࢚࣐ࣝࢩࣙ
ࣥࢆᵓᡂࡋ࡚࠸ࡿ᭷ᶵ≀࡟ࡼࡿࣆ࣮ࢡ
ࡀ s㸻1.22 Å-1௜㏆࡟⌧ࢀࡿࡀࠊᙉᗘࡶ
ྵࡵ ᗘ౫Ꮡᛶࡣ࡯࡜ࢇ࡝࡞࠸ࡇ࡜࠿
ࡽࠊ᭷ᶵ≀㒊ศࡢᵓ㐀ࡢኚ໬ࡣ࡞࠸࡜
ぢ࡞ࡋ࡚᭷ᶵ≀㒊ศࡢ RDForgࢆồࡵࠊ
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ᅗ 22 ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ䠄H2O㸸MeC6H11䠙1.7䠖1䠅ࡢ
ᖸ΅ᛶᩓ஘ᙉᗘ
ᐇ⥺㸸0, -10, -20, -30, -35Υࡢ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥ
◚⥺㸸-10Υࡢ⣧Ỉ
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ࡇࢀࢆྛ ᗘࡢ RDF ࠿ࡽ
ᕪࡋᘬࡁࠊ㸫35Υࡲ࡛ࡢ㐣
෭༷Ỉࡢ RDFࢆồࡵࡓࠋ
ᅗ 23࡟ࠊ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥࡢ
 ᐃ࠿ࡽᚓࡽࢀࡓ㸫35Υࡲ
࡛ࡢ⤖ᯝࡢ୍㒊ࢆ♧ࡍࠋࣆ
࣮ࢡ 2ࡣ౫↛࡜ࡋ࡚ ᗘప
ୗ࡜࡜ࡶ࡟ᙉࡲࡗ࡚࠸ࡿࡇ
࡜࠿ࡽࠊỈ⣲⤖ྜࡀ┈ࠎⓎ
㐩ࡋ࡚࠸ࡿࡇ࡜ࡣ᫂ࡽ࠿࡛
࠶ࡿࠋࡑࡢ๭࡟ࡣࠊ㹼10.8 Å
ࡢࣆ࣮ࢡࡢᡂ㛗ࡀᑠࡉ࠸ࡼ࠺࡟ぢ࠼ࡿࠋ᭱
ࡶ኱ࡁ࡞≉ᚩࡣࠊࣆ࣮ࢡ 3䠄6.8㹼6.9 Å䠅ࡢ㧗
ࡉࡀ㸫20Υ௨ୗ࡛࡯࡜ࢇ࡝ኚࢃࡗ࡚࠸࡞࠸
ࡇ࡜ࠊ8㹼9 Å㡿ᇦࡢ≧ែࡀ኱ࡁࡃኚືࡋࠊ
㸫20Υ௨ୗࡢ ᗘ࡛ 8.5㹼8.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡀ
ᛴᡂ㛗ࡋ࡚࠸ࡿࡇ࡜࡛࠶ࡿࠋࡲࡓࠊ3.4㹼3.5
Åࠊ5.6㹼5.7 Åࠊ9.6㹼9.7 Å࡟ᴟᑠࢆࡶࡘ㇂
ࡀ ᗘపୗ࡜࡜ࡶ࡟῝ࡃ࡞ࡿࡢ࡟ᑐࡋࠊ㹼8
Åࡢ㇂ࡣ▷㊥㞳᪉ྥ࡟ࢩࣇࢺࡋࠊ㹼12 Åࡢ
㇂ࡣ࡯࡜ࢇ࡝ኚ໬ࡋ࡚࠸࡞࠸ࡇ࡜ࡶ≉ᚩⓗ
࡛࠶ࡿࠋᅗ 24࡟ࠊ ᐃࢆ⾜ࡗࡓ඲ ᗘ㡿ᇦ
䠄95Υ࠿ࡽ㸫35Υࡲ࡛䠅࡟࠾ࡅࡿྛࣆ࣮ࢡࡢ
㧗ࡉࡸ㇂ࡢ῝ࡉࡢ ᗘ࡟ࡼࡿኚ໬ࢆ♧ࡍࠋ
ୖ࡛㏙࡭ࡓࡇ࡜ࡣࠊࡇࡢᅗ࠿ࡽࡶ᫂ࡽ࠿࡛࠶ࡿࠋ
㸫15Υ௨ୗ࡛ࡶ ᗘࡀపୗࡍࡿ࡟ࡘࢀ࡚ࠊ㹼10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡣᚎࠎ࡟㧗ࡲࡗ࡚࠸ࡿࡇ
࡜࠿ࡽࠊṇ 12㠃యࡢ఍ྜᵓ㐀ࡶ₞ቑࡋ࡚࠸ࡿ࡜⪃࠼ࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋࡋ࠿ࡋࠊࣆ࣮ࢡ 3
䠄6.8䡚6.9Å䠅ࡢᡂ㛗ࡀṆࡲࡗ࡚࠸ࡿࡓࡵࠊṇ 12 㠃యᵓ㐀ࡢ᪂ࡓ࡞ᙧᡂࡣከࡃ࡞࠸࡜ᛮࢃ
ࢀࡿࠋࡑࡢ୍᪉࡛ࠊࣆ࣮ࢡ 2ࡢኚ໬ࡣᛴ࡛࠶ࡾỈ⣲⤖ྜࡢ㢧ⴭ࡞Ⓨ㐩ࡀぢࡽࢀࡿࡇ࡜ࡣࠊ
᪂ࡓ࡞ࢱ࢖ࣉࡢỈ⣲⤖ྜᵓ㐀ࡢᙧᡂࡀጞࡲࡗࡓྍ⬟ᛶࢆ♧၀ࡋ࡚࠸ࡿࠋࡇࡇ࡛ࠊRDF඲
య࡟ࡘ࠸࡚ ᗘ࡟ࡼࡿኚ໬ࢆぢࡿࡓࡵࠊ25ΥЍ5Υࠊ5ΥЍ㸫15Υࠊ㸫15ΥЍ㸫35Υࡢ 3
✀㢮䛾 ᗘ㛫䛻ᑐ䛧䛶 RDFࡢኚ໬䠄'RDF䠅ࢆồࡵᅗ 25࡟♧ࡍࠋࡇࡢ࠺ࡕࠊ'RDF䠄㸫15Υ
-40 -20 0 20 40 60 80 100
T /Υ
Pe
ak
he
ig
ht
/1
02
e2
Å
-1
r = 4.54 Å
r = 6.82 Å
r = 8.8 Å
r = 10.8 Å
r = 12.0 Å
0
1
2
ᅗ 24 ỈࡢRDFࡢࣆ࣮ࢡࡢ㧗ࡉ࡜㇂ࡢ῝
ࡉࡢ ᗘ࡟ࡼࡿኚ໬
0 5 10 15
-2
0
2
r /Å
D
(r
)4
Sr2
U 0
/1
02
e2
Å
-1
ᅗ 23 㐣෭༷Ỉ䠄0㹼-35Υ䠅ࡢືᚄศᕸ㛵ᩘ䠄RDF䠅㸬
0Υ࡜-10Υࡣ⣧Ỉࡢ RDF㸹-20Υ, -30Υ, -35Υࡣ࢚࣐
ࣝࢩࣙࣥ⢏Ꮚ୰ࡢỈࡢ RDF
横浜市立大学論叢自然科学系列　2012 : Vol.62 No.1・2
28
Ѝ㸫35Υ㻕䛿䚸௚䛾 ᗘ㛫䛾'RDF 䛾
ኚ໬䝟䝍䞊䞁䛸␗䛺䜚䚸6䡚10 Å 㡿ᇦ
䛾ኚ໬䛿ᅗ 25 䛾᭱ୗ㒊䛻♧䛩ị㻔Ih㻕
䛾 6䡚10 Å㡿ᇦ䛾 RDF䛾䝟䝍䞊䞁䛻
㢮ఝ䛧䛶䛔䜛䚹䛣䜜䛿䚸㐣෭༷ࡀ῝ࡃ
࡞ࡿ࡟క࠸ịᵝᵓ㐀ࢆ᭷ࡍࢡࣛࢫࢱ
࣮ࡀ⏕ᡂࡋ࡚࠸ࡿࡇ࡜ࢆ♧၀ࡋ࡚࠸
ࡿࠋRDFࡢ㹼12 Åࡢ㇂ࡀぢ࠿ࡅୖኚ
໬ࡋ࡚࠸࡞࠸ࡢࡣࠊᅗ 20ࠊᅗ 21 ࡟
♧ࡉࡿ⌮ㄽ RDF࡟㹼12 Åࢆ୰ᚰ࡜
ࡍࡿ㇂ࡀ࠶ࡾࠊị䠄Ih䠅ᵓ㐀࡛ࡣ㏫࡟
ࡇࡢ㊥㞳࡟ࣆ࣮ࢡࡀ࠶ࡿࡇ࡜࡟ࡼࡿ
ᡴࡕᾘࡋྜ࠸ࡀ㉳ࡇࡗ࡚࠸ࡿࡓࡵ࡜
⪃࠼ࡽࢀࡿࠋࣆ࣮ࢡ 2䠄䡚4.5Å䠅࠿ࡽ᥎ᐃࡉࢀࡿỈ⣲⤖ྜࡢⴭࡋ࠸Ⓨ㐩ࡣࡇࡢịᵝࢡࣛࢫ
ࢱ࣮ࡢ⏕ᡂࡀ㛵ಀࡋ࡚࠸ࡿ࡜ᛮࢃࢀࡿࠋ
 㐣෭༷Ỉࡢᵓ㐀࠿ࡽ᥎ ࡉࢀࡿị⤖ᬗ᰾⏕ᡂ
㸫15Υ௜㏆ࡢ㐣෭༷ ᗘࡲ࡛ࡣࠊ෭༷࡟ࡼࡾ᪂ࡓ࡟ᙧᡂࡉࢀࡓỈ⣲⤖ྜࡣࢡࣛࢫ࣮ࣞ
ࢺᵝᵓ㐀ࡢᙧᡂ࡟ྥࡅࡽࢀࡿࡓࡵࠊ⤖ᬗ᰾⏕ᡂࡣ⤖ᯝⓗ࡟㜼ᐖࡉࢀ࡚࠸ࡿࡇ࡜࡟࡞ࡿࠋ
ࡋ࠿ࡋࠊ㸫15Υࡼࡾప࠸ ᗘ࡟෭༷ࡉࢀࡿ࡜ị I ᵝᵓ㐀ࢆࡶࡘࢡࣛࢫࢱ࣮ࡢ⏕ᡂࡀጞࡲ
ࡾࠊḟ➨࡟ࡑࡢᩘࡀቑ࠼ࡿ࡜࡜ࡶ࡟ࢧ࢖ࢬࡶ኱ࡁࡃ࡞ࡾࠊᆒ୍᰾⏕ᡂ ᗘ䠄TH|㸫38㹼㸫
39Υ䠅࡛Ᏻᐃ࡞⤖ᬗ᰾ࡀ⏕ᡂࡍࡿ࡟⮳ࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋࡋ࠿ࡋࠊ࡞ࡐᆒ୍᰾⏕ᡂ ᗘࡀ㸫
38㹼㸫39Υ࡛࠶ࡿ࠿࡟ࡘ࠸࡚௨ୗ࡟⪃ᐹࡍࡿࠋ
࠸ࡲࠊ㐣෭༷Ỉ୰࡛ࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀࡜ࡋ࡚࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺᵓ㐀ࡔࡅࡀᵓ⠏ࡉࢀࠊ
ࡑࡢᵓ㐀ࡀ 100㸣᏶ᡂࡋࡓ࡜ࡍࡿ௬᝿ⓗ≧ែࢆ⪃࠼ࡿࠋࡇࡢ࡜ࡁࠊIᆺᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋࡓᨵ
Ⰻ Paulingࣔࢹ࡛ࣝࡣࠊỈ⣲⤖ྜࡋ࡚࠸ࡿỈศᏊ 46ಶ࡟ᑐࡋỈ⣲⤖ྜࡋ࡚࠸࡞࠸ỈศᏊ
ࡣ 14ಶ࡜࡞ࡿࡢ࡛ࠊ๓⪅ࡢ๭ྜ䠄46/䠄46+14䠅䠅ࡣ 76.7㸣ࠊIIᆺᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋࡓỈᵓ㐀ࣔࢹ
࡛ࣝࡣࠊࡑࡢ๭ྜ䠄136/䠄136+40䠅䠅ࡣ 77.3㸣࡜࡞ࡾࠊỈ⣲⤖ྜࡋ࡚࠸ࡿỈศᏊࡣᖹᆒ 77㸣
䠄Ỉ⣲⤖ྜࡋ࡚࠸࡞࠸ỈศᏊࡣᖹᆒ 23㸣䠅࡜ぢ✚ࡶࡽࢀࡿࠋ୍᪉ࠊ2-2 ࡛ࡣࠊ㸫38Υࡢ㐣
෭༷Ỉ࡛ࡣỈศᏊࡢ 73㹼79㸣ࡀ 0Υࡢị࡜ྠ➼ࡢỈ⣲⤖ྜࢆᙧᡂࡋ࡚࠾ࡾࠊṧࡾࡣỈ⣲
⤖ྜࡋ࡚࠸࡞࠸࡜᥎ ࡋࡓࠋࡇࡢ 73㹼79㸣ࡣࠊ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡀ 100㸣᏶ᡂࡋ
ࡓ࡜ࡁࡢ 77㸣࡜ྠ⛬࡛࠶ࡿࠋࡶࡋࠊ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀࡟࠾ࡅࡿỈ⣲⤖ྜ࡜ 0Υࡢ
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ᅗ 25  ᗘపୗ࡟ࡼࡿ RDF ࡢኚ໬䠄'RDF䠅䠊
25Υ࠿ࡽ-35Υࡲ࡛ࡢ 20Υ㛫㝸
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ị⤖ᬗ࡟࠾ࡅࡿỈ⣲⤖ྜࡢᙉࡉ࡟኱ࡁ࡞ᕪࡀ࡞࠸࡜ࡍࢀࡤࠊ㸫38Υࡢ㐣෭༷Ỉࢆ᭦࡟෭
༷ࡍࡿ࡜ࠊỈ⣲⤖ྜࡢᩘࢆቑຍࡉࡏࡿࡓࡵᵓ㐀ኚ໬ࡀ㉳ࡁࡿྍ⬟ᛶࡀ࠶ࡿࠋࡍ࡞ࢃࡕࠊ
ከ㠃యࢣ࣮ࢪෆࡢỈศᏊࡀỈ⣲⤖ྜ࡛ࡁࡿࡼ࠺࡟Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀ࡀ෌⦅ࡉࢀࠊ඲య࡜ࡋ࡚ࠊ
ࡼࡾከࡃࡢỈศᏊࡀᑐ➼࡟Ỉ⣲⤖ྜ࡛ࡁࡿị I ᵝᵓ㐀࡬࡜ኚ໬ࡍࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋࡇࡢ
Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀ࡢ෌⦅ࡀࠊ㸫35Υ㹼㸫38Υ࡛㉳ࡁࠊ୍ᣲ࡟ᩘከࡃࡢị I ᵝࢡࣛࢫࢱ࣮ࡀ⏕
ᡂࡋࠊࡑࢀࡽࡀ఍ྜࡍࡿࡇ࡜࡟ࡼࡾᏳᐃ࡞ị⤖ᬗ᰾ࡀ⏕ᡂࡍࡿࡶࡢ࡜᥎ ࡉࢀࡿࠋ
 ᾮయỈ୰ࡢࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡢᏳᐃᛶ
ᾮయࡢỈࡢ୰࡛ࠊṇ஬ゅᙧᵓ㐀ࢆࡶࡘࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡀị I ᵝᵓ㐀ࡼࡾᙧᡂࡉࢀ
ࡸࡍ࠸ࡢࡣḟࡢ஧ࡘࡢ⌮⏤࡟ࡼࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋ➨୍࡟ࠊࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡢᇶᮏせ
⣲࡛࠶ࡿṇ஬ゅᙧỈ⣲⤖ྜᵓ㐀࡛ࡣࠊỈ⣲⤖ྜゅ䛿 108q࡛䚸ị I ᵝᵓ㐀ࡢᇶᮏせ⣲࡛࠶
ࡿṇᅄ㠃యỈ⣲⤖ྜᵓ㐀࡛ࡣ 109.5q࡛࠶ࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊỈศᏊࡢ H-O-H⤖ྜゅ㻔104.5q㻕࡟㏆
࠸ṇ஬ゅᙧᵓ㐀ࡢỈ⣲⤖ྜࡢ᪉ࡀࡼࡾᏳᐃ࡛࠶ࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋ➨஧࡟ࠊࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺ
ᵝᵓ㐀࡟࠾ࡅࡿ 5ဨ⎔䠄ṇ஬ゅᙧ䠅ᵓ㐀ࡢ᪉ࡀࠊị Iᵝᵓ㐀࡟࠾ࡅࡿ 6ဨ⎔ᵓ㐀ࡼࡾࠊࡑ
ࡢ⏕ᡂ࡟࠾࠸࡚࢚ࣥࢺࣟࣆ࣮ⓗ࡟᭷฼࡛࠶ࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀࡿࠋ
 ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺࡢ㦵᱁ᵓ㐀ࢆࡶࡘị
ᾮయỈ୰࡛࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡀᙧᡂࡉࢀࡸࡍ࠸࡟ࡶ࠿࠿ࢃࡽࡎࠊࡑࡢᵓ㐀ࢆࡶ
ࡗࡓ⤖ᬗࡀ࡛ࡁ࡞࠸⌮⏤ࡣࠊ3-6 ࡛㏙࡭ࡓࡼ࠺࡟ࠊከ㠃యࢣ࣮ࢪෆ࡟࠶ࡿỈศᏊࡀ᭱⤊
ⓗ࡟Ỉ⣲⤖ྜ࡟ཧຍࡍࡿࡇ࡜࡟࠶ࡿࠋࡶࡋࠊࡇࡢỈศᏊࡀࢣ࣮ࢪእ࡟ฟู࡚ࡢࢣ࣮ࢪࢆ
ᵓ⠏ࡍࢀࡤࠊࡍ࡭࡚ࡢỈศᏊࡀỈ⣲⤖ྜ࡟୚ࡿ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺࡢ㦵᱁ᵓ㐀ࡀ᏶ᡂࡍࡿࠋ
᭱㏆᥋ỈศᏊ㛫ࡢ㊥㞳ࢆ⤖ᬗ୰ 11)࡜ྠ➼ࡢ 2.78 Å ࡜ࡍࡿ࡜ࠊࡑࡢᐦᗘࡣ I ᆺᵓ㐀࡛ࡣ
0.757 g cm-3ࠊIIᆺᵓ㐀࡛ࡣ 0.733 g cm-3࡜࡞ࡿࠋᐦᗘࡀᑠࡉ࠸ࡢࡣከ㠃యࢣ࣮ࢪࡀ✵㝽࡟
࡞ࡿࡇ࡜࡟ࡼࡿࡶࡢ࡛࠶ࡿࡀࠊࡇࡢࡼ࠺࡞࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺᵓ㐀ࢆࡶࡘịࡢ⏕ᡂࡀぢࡽ
ࢀ࡞࠸ࡢࡣᅽຊ࡟⪏࠼ࡽࢀ࡞࠸ࡓࡵ࡜ᛮࢃࢀࡿࠋẼయศᏊࢆྲྀࡾ㎸ࢇࡔ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞ
ࢺࡀᏑᅾࡍࡿࡢࡣࠊẼయศᏊࡀከ㠃యࢣ࣮ࢪࢆ‶ࡓࡋࡑࡢᵓ㐀ࢆᏳᐃ໬ࡉࡏࡿࡇ࡜࡟ࡼ
ࡿࠋᾮయ୰࡛ࡣࠊẼయศᏊࡸ␯ỈᛶศᏊࡀ⁐ゎࡋ࡚࠸ࡿ࡜ࡁࠊࡑࡢศᏊࡸ࢖࢜ࣥࡢ࿘㎶
࡛ࡣ࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡀ⣧Ỉ୰࠶ࡿ࠸ࡣࣂࣝࢡỈ୰࡟ẚ࡭Ᏻᐃ໬ࡉࢀࡿ࡜⪃࠼ࡽ
ࢀࡿࠋẼయศᏊࢆྵࡲ࡞࠸࢞ࢫࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺࡢ㦵᱁ᵓ㐀ࢆࡶࡘịࡣ኱ኚ⯆࿡῝࠸ࡀࠊ≉
Ṧ࡞᮲௳ୗ࡛⏕ᡂࡉࢀࡿྍ⬟ᛶࡶ⪃࠼ࡽࢀࡿࠋ
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 㐣෭༷㔜Ỉ
㔜Ỉࡢ 1 Ẽᅽୗ࡟࠾ࡅࡿ⼥Ⅼࡣ 3.82ΥࠊἛⅬࡣ 101.4Υࠊ᭱኱ᐦᗘ ᗘࡣ 11.6Υ࡛࠶
ࡿࠋࡇࢀࡽࡢ ᗘࡀ㍍Ỉ䠄㏻ᖖࡢỈ䠅ࡼࡾ㧗࠸ࡢࡣࠊࣔࣝ㉁㔞ࡀ኱ࡁ࠸ࡓࡵࡔࡅ࡛࡞ࡃࠊ
ỈศᏊ㛫ࡢỈ⣲⤖ྜࡀ㍍Ỉࡢሙྜࡼࡾᙉ࠸ࡇ࡜࡟ࡼࡿ࡜⪃࠼ࡽࢀ࡚࠸ࡿࠋࡇࡢ㔜Ỉ࡟ࡘ
࠸࡚ࡶ㐣෭༷ ᗘࡲ࡛ X⥺ᅇᢡ ᐃࢆ⾜ࡗࡓࠋ㔜Ỉࡢ㐣෭༷ゎᾘ ᗘࡣ㍍Ỉࡢሙྜࡼࡾ
ᑡࡋ㧗ࡃࠊ ᐃࡣ㸫13Υࡀ㝈⏺࡛࠶ࡗࡓࠋࡼࡾప ࡢ㐣෭༷Ỉ࡟ᑐࡍࡿ ᐃࡣ࢚࣐ࣝࢩ
ࣙࣥࢆ⏝࠸࡚㸫30Υࡲ࡛⾜ࡗࡓࠋ㔜Ỉࡢືᚄศᕸ㛵ᩘ㻔RDF㻕࡟⌧ࢀࡓࣆ࣮ࢡࡢ✀㢮࡜ࡑ
ࡢ㊥㞳ࡣࠊྠࡌ ᗘ࡛ẚ㍑ࡋࡓ࡜ࡁࠊ㍍Ỉࡢሙྜ࡜࡯࡜ࢇ࡝ኚࢃࡽ࡞࠿ࡗࡓࡇ࡜࠿ࡽࠊ
Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀࡟ࡘ࠸࡚ࡣ㍍Ỉࡢሙྜ࡜ྠࡌ⤖ㄽࡀᚓࡽࢀࡓࠋࡋ࠿ࡋࠊ㔜Ỉࡢ RDF࡟⌧ࢀ
ࡓࣆ࣮ࢡࡢ㧗ࡉ࡟ࡘ࠸࡚ࡣࠊྠ୍ ᗘ࡛ẚ㍑ࡍࡿ࡜㍍Ỉࡢሙྜࡼࡾ㧗ࡃࠊ⣙ 5Υప࠸ 
ᗘࡢ㍍Ỉࡢ RDFࡢࣆ࣮ࢡࡢ㧗ࡉ࡜ྠ⛬ᗘ࡛࠶ࡗࡓࠋࡇࡢࡇ࡜࠿ࡽࠊỈ⣲⤖ྜ࡟㛵ࡋ࡚ࡣࠊ
㔜Ỉࡢ᪉ࡀࡼࡾᙉ࠸࡜⤖ㄽࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿ 12)ࠋ
 ࠾ࢃࡾ࡟
➹⪅ࡣࠊྡྂᒇ኱ᏛࡢᏛ⏕ࡢ࡜ࡁࠊᒣᑎ⚽㞝ඛ⏕䠄ྡྂᒇ኱Ꮫྡ㄃ᩍᤵ䠅࡟ᖌ஦ࡋࠊࡑ
ࢀ௨ᚋࠊ㛗ᖺ࡟ࢃࡓࡾ㟁ゎ㉁Ỉ⁐ᾮ࡟࠾ࡅࡿ࢖࢜ࣥ఍ྜࡢ◊✲ࢆ⾜ࡗ࡚ࡁࡓࠋ⁐ᾮࡢ◊
✲࡟㛵ᚰࢆࡶࡗࡓࡢࡣࠊࡑࡢᙜ᫬ྡྂᒇ኱Ꮫ࡟ຓᩍᤵ࡜ࡋ࡚ᩍ㠴ࢆ࡜ࡗ࡚࠾ࡽࢀࡓᨾ኱
℧ோᚿඛ⏕䠄ᮾிᕤᴗ኱Ꮫྡ㄃ᩍᤵ䠅ࡢᏛ㒊࡟࠾ࡅࡿㅮ⩏ࢆཷࡅࡓ࡜ࡁ࠿ࡽ࡛ࡿࠋ➹⪅ࡀ
ᶓ὾ᕷ❧኱Ꮫ࡛X⥺ᅇᢡ ᐃ࡟ࡼࡿ⁐ᾮࡢᵓ㐀ࡢ◊✲ࢆጞࡵࡓࡢࡶ኱℧ඛ⏕ࡢ⁐ᾮᵓ㐀
ࡢ◊✲࡟่⃭ࢆཷࡅࡓࡇ࡜࡟ࡼࡿࠋ⁐ᾮࡢᵓ㐀ࢆᮏ᱁ⓗ࡟ጞࡵࡓࡢࡣࠊ኱℧ඛ⏕࠿ࡽ⤂
௓࠸ࡓࡔ࠸ࡓࢫ࢙࣮࢘ࢹࣥ⋤❧ᕤ⛉኱Ꮫࡢࣚࣁࣥࢯࣥᩍᤵࡢ࡜ࡇࢁ࡛ࠊ᫛࿴ 63ᖺ 8᭶࠿
ࡽ 1ᖺ㛫ᪧᩥ㒊┬ࡢᅾእ◊✲ဨ࡜ࡋ࡚X⥺ᅇᢡἲ࡟ࡼࡿ㟁ゎ㉁⁐ᾮࡢᵓ㐀ࡢ◊✲ࢆ⾜ࡗ
࡚࠿ࡽ࡛࠶ࡿࠋ
㐣෭༷Ỉࡢᵓ㐀ࡢ◊✲ࢆ㛤ጞࡋࡓࡢࡣᖹᡂ 12㹼13 ᖺ࡛࠶ࡿࠋࡑࢀࡲ࡛᫬ࠎ ᐃࡋ࡚
࠸ࡓ⣧Ỉࡢືᚄศᕸ㛵ᩘࡢ 9㹼12Å 㡿ᇦࡢ㟁Ꮚᐦᗘ࡟࠸ࡘࡶᑡࡋ஘ࢀࡀ࠶ࡿࡇ࡜࡟Ẽࡀ
௜࠸࡚࠸ࡓࠋ᭱ึࡢ㡭ࡣࠊࡑࢀࡀࣀ࢖ࢬࡔࢁ࠺࡜ᛮࡗ࡚࠸ࡓࡀࠊ෌⌧ᛶࡀ࠶ࡿࡇ࡜ࡀศ
࠿ࡾࠊ᫂☜࡟ࡍࡿࡓࡵ ᗘࢆୗࡆࡓ ᐃࢆ⾜࠺ࡇ࡜࡟࡞ࡗࡓࠋࡑࡢ⤖ᯝࠊ10.8 Å௜㏆࡟
ࣆ࣮ࢡࡀᏑᅾࡍࡿࡇ࡜ࡀࢃ࠿ࡾࠊప ࡢ㐣෭༷≧ែ࡛ ᐃࢆ⾜࠼ࡤࠊࡼࡾヲࡋ࠸᝟ሗࡀ
ᚓࡽࢀࡿ࡜⪃࠼ࡓࡇ࡜ࡀࠊ㐣෭༷Ỉࡢᵓ㐀ࡢ◊✲ࢆ⾜࠺ࡁࡗ࠿ࡅ࡜࡞ࡗࡓࠋࡑࢀࡲ࡛ࡣࠊ
Ỉࡢᵓ㐀ࡣࠊㅮ⩏࡛ࡶᏛࡪịᵝᵓ㐀ࢆྵࡴᾮయᵓ㐀ࡀṇࡋ࠸࡜ᛮ࠸ࠊࡑࢀ࡯࡝㛵ᚰࢆᣢ
ࡗ࡚࠸࡞࠿ࡗࡓࠋ㐣෭༷Ỉࡢᵓ㐀ࡢ◊✲ࢆ⾜ࡗ࡚ࠊ᪤ᡂᴫᛕ࡟ㄗࡾࡀ࠶ࡿࡇ࡜ࡀศ࠿ࡾࠊ
Ꮫࡪ࡜ࡇࢁࡀከ࠿ࡗࡓࠋ
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過冷却水とその構造
ࠕỈ⛉Ꮫ◊✲఍➨ 100ᅇグᛕ㝶➹㞟ࠖ䠄2009ᖺ 1᭶䠅ࡢ୰࡛ࠊࠕ⚾࡜Ỉ⛉Ꮫ◊✲఍㸫Ỉ
࡜ࡢ㛵ࢃࡾࠖ䠄ᶓᒣᬕᙪᇳ➹䠅࡟㐣෭༷Ỉࡢᵓ㐀࡟㛵ࡍࡿ◊✲ࡢ⤒⦋➼ࢆヲࡋࡃ᭩࠸࡚࠸
ࡿࡢ࡛ࠊ㛵ಀ⟠ᡤࢆᢤ⢋ࡋ࡚௨ୗ࡟⤂௓ࡉࡏ࡚࠸ࡓࡔࡃࠋࡕ࡞ࡳ࡟ࠊỈ⛉Ꮫ◊✲఍ࡣࠊ
➹⪅ࡀᖹᡂ 16ᖺ࠿ࡽ 21ᖺࡲ࡛ୡヰࡋࠊࡑࡢ➨ 100ᅇグᛕ࡜ࡋ࡚ᶓ὾ᕷ❧኱Ꮫ࢚ࢡࢫࢸ
ࣥࢩࣙࣥㅮᗙࠕỈࡢ⛉Ꮫ 㸦ࠖᖹᡂ 21ᖺ 1᭶ 10᪥㸧ࢆඹദࡋࡓࠋỈ⛉Ꮫ◊✲఍➨ 100ᅇグ
ᛕ㝶➹㞟ࡣࡑࡢグᛕ࡜ࡋ࡚ฟࡉࢀࡓࠋ
̿ Ỉ⛉Ꮫ◊✲఍➨ 100ᅇグᛕ㝶➹㞟䠄2009䠅࠿ࡽࡢᢤ⢋㸦ཎᩥ㏻ࡾ㸧̿
㸺⚾࡜Ỉࡢ◊✲㸼
㸦୰␎㸧
ᙜึࡢ⚾ࡢ⁐ᾮᵓ㐀ࡢ◊✲ࡣỈ⁐ᾮࢆ୰ᚰ࡜ࡋ࡚࠸࡚ࠊX⥺ᅇᢡ࡟ࡼࡾồࡵࡽࢀࡓỈ
ࡢືᚄศᕸ㛵ᩘ࡟ࡘ࠸࡚ࡣࠊNarten ࡽࡢỈᵓ㐀ࣔࢹࣝ㈏ධࣔࢹࣝ㸸ịࡢ Ihᵓ㐀ࡢ㝽㛫
࡟Ỉ⣲⤖ྜࡀษࢀࡓỈศᏊࡀධࡾ㎸ࢇࡔᵓ㐀࡟ࡼࡗ࡚ㄝ࡛᫂ࡁࡿࡶࡢࡔ࡜⪃࠼࡚࠸ࡲ
ࡋࡓࠋ㎿㏿⁐ᾮX⥺ᅇᢡ⿦⨨ࡀධࡾࠊᚲせ࡟ᛂࡌ࡚⣧Ỉࡢ ᐃࢆ⾜࠺ࡼ࠺࡟࡞ࡗ࡚࠿ࡽࠊ
ᚓࡽࢀࡓỈࡢືᚄศᕸ㛵ᩘ࡟㏻ᖖࡢࣆ࣮ࢡ2.85 Åࠊ4.50 Åࠊ6.85 Å௨እ࡟ 10.8 Å௜㏆࡟
࠸ࡘࡶྠࡌࡼ࠺࡞ᑠࡉ࡞ࣆ࣮ࢡࡀ⌧ࢀࡿࡇ࡜࡟Ẽࡀ௜ࡁࡲࡋࡓࠋ᭱ึࡣࠊࣀ࢖ࢬ࠿ࡶࡋ
ࢀ࡞࠸࡜ᛮࡗ࡚࠸ࡲࡋࡓࡀࠊẖᅇࠊྠࡌ㊥㞳࡟ฟ⌧ࡋࡓࡓࡵࠊ㠀ᖖ໅ㅮᖌ࡛᮶ࡽࢀ࡚࠸
ࡓⳢ㔝➼ඛ⏕ᙜ᫬ࠊ㜵⾨኱Ꮫᩍᤵ࡟ࡑࡢヰࢆࡋࡲࡋࡓࡽࠊ ᗘࢆୗࡆࡓᐇ㦂ࢆࡋ࡚ࡳ
ࡓࡽ࡝࠺࠿࡜࠸࠺ຓゝࢆ࠸ࡓࡔࡁࠊᮏ᱁ⓗ࡞ ᗘኚ໬ ᐃࢆ㛤ጞࡋࡲࡋࡓ1999ᖺࠋ㐣
෭༷ ᗘ㸫15Υࡲ࡛ࡢ ᐃࢆ⾜ࡗࡓ⤖ᯝࠊ ᗘపୗ࡟ࡘࢀ࡚ 10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡣ᫂☜࡟
࡞ࡾࠊᐇᅾࡢࣆ࣮ࢡ࡛࠶ࡿࡇ࡜ࢆ☜ㄆࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡲࡋࡓࠋࡇࡢࣆ࣮ࢡࡣ࡝ࡢࡼ࠺࡞
ᵓ㐀ࢆ཯ᫎࡋ࡚࠸ࡿ࠿ࢆ᫂ࡽ࠿࡟ࡍࡿࡓࡵࠊࡲࡎࠊ᳔Ꮚᆺࡸ⯚ᆺࡢ㸴ဨ⎔Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀
ࢆࡶࡘịࡢ Ihᵓ㐀࠾ࡼࡧ Narten ࡽࡢ㈏ධࣔࢹࣝIhᵓ㐀୰ࡢ㝽㛫࡟Ỉ⣲⤖ྜࡋ࡚࠸࡞࠸
ỈศᏊࡀධࡾ㎸ࢇࡔᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋࡓㄝ᫂ࢆヨࡳࡲࡋࡓࠋࡋ࠿ࡋࠊ10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡ࡝ࡇࢁ
࠿ࠊ6.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡸప ࡛ฟ⌧ࡋ࡚ࡃࡿ 8.8 Åࡢࣆ࣮ࢡ࡟ᑐࡋ࡚ࡶ඲ࡃㄝ࡛᫂ࡁ࡞࠸ࡇ
࡜ࡀุ᫂ࡋࡲࡋࡓࠋࡑࡢࡓࡵࠊⰍࠎ࡞Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋ࡚ィ⟬ࢆ⾜ࡗ࡚ࡳࡲࡋࡓࡀࠊ
⡆༢࡟ࡣㄝ᫂ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡲࡏࢇ࡛ࡋࡓࠋࡑࡢ࡜ࡁࠊⳢ㔝ඛ⏕ࡀ㐣෭༷≧ែ࡛ࢡࣛࢫ
࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡀᙧᡂࡉࢀࡿ࡜࠸࠺⪃࠼᪉ࡀ࠶ࡿࡢ࡛ࠊࡑࡢᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋ࡚ࡳࡓࡽ࡜ゝࢃ
ࢀࡲࡋࡓࠋࡇࡢᵓ㐀ࡣࠊịᵓ㐀࡟ぢࡽࢀࡿ㸴ဨ⎔Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀࡛ࡣ࡞ࡃࠊṇ஬ゅᙧỈ⣲
⤖ྜᵓ㐀ࡀᇶᮏ࡜࡞ࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊᙜึࡣ༙ಙ༙␲࡛ࡋࡓࡀࠊṇ 12㠃యṇ஬ゅᙧ 12㠃࠿
ࡽᵓᡂࡉࢀࡿ࡜ࡑࡢ఍ྜయࡢỈ⣲⤖ྜᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋ࡚⌮ㄽィ⟬ࢆ⾜ࡗ࡚ࡳࡓ࡜ࡇࢁࠊ
8.8 Åࠊ10.8 Å௜㏆࡟ࣆ࣮ࢡࡀฟ⌧ࡍࡿࡇ࡜ࡀศ࠿ࡾࠊⰍࡵࡁ❧ࡕࡲࡋࡓࠋࡋ࠿ࡋࠊࣂࣝ
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ࢡࡢỈࡢᵓ㐀ࡶ⪃៖ࡋࡓỈ඲య࡟ࡘ࠸࡚ィ⟬ࢆ⾜ࢃ࡞ࡅࢀࡤືᚄศᕸ㛵ᩘࡀㄝ࡛᫂ࡁࡓ
࡜࠸࠺ࡇ࡜࡟ࡣ࡞ࡽ࡞࠸ࡓࡵࠊࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵓ㐀ࢆࡶࡘ࣓ࢱࣥࣁ࢖ࢻ࣮ࣞࢺ࡞࡝ࡢẼయ
Ỉ࿴≀ࡢ⤖ᬗᵓ㐀I ᆺᵓ㐀ࢆࣔࢹࣝ࡟ࡋࡓィ⟬ࢆ⾜࠺ࡇ࡜࡟ࡋࡲࡋࡓࠋࡇࡢ࡜ࡁࠊẼ
యỈ࿴≀ࡢ⤖ᬗࢆᵓᡂࡋ࡚࠸ࡿṇ 12㠃యࡸ 14㠃యࡢ㦵᱁ᵓ㐀༢఩᱁Ꮚ୰࡟ 46ಶࡢỈ
ศᏊࢆྵࡴࡔࡅ࡛ࡣᐦᗘࡀ㠀⌧ᐇⓗ࡞್0.725 g cm-3࡟࡞ࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊࡑࡢ✵Ꮝ୰࡟
ỈศᏊࢆ⨨ࡃᚲせࡀฟ࡚ࡁࡲࡋࡓࠋᑡࡋ⤒ࡗ࡚࠿ࡽࡔ࡜ᛮ࠸ࡲࡍࡀࠊPaulingࡀࠊ✵Ꮝ୰
࡟ 1ಶࡎࡘỈศᏊࢆ⨨࠸ࡓ Iᆺᵓ㐀ࢆᇶᮏ࡟ࡋࡓỈᵓ㐀ࣔࢹࣝ༢఩᱁Ꮚ୰࡟ 54ಶࡢỈ
ศᏊࢆྵࡴࢆ 1959 ᖺ࡟ᥦฟࡋ࡚࠸ࡓࡇ࡜࡟Ẽࡀ௜ࡁࡲࡋࡓNarten ࡽࡀࡇࡢࣔࢹࣝࢆ
ྰᐃࡋ࡚࠸ࡓࡓࡵ࠶ࡲࡾὀ┠ࡉࢀ࡚࠸࡞࠿ࡗࡓࠋࡇࡢࣔࢹ࡛ࣝࡶࠊỈศᏊ㛫ࡢ᭱㏆᥋㊥
㞳㸫15Υ࡟࠾࠸࡚ 2.82 Åࢆᇶ‽࡟ࡋ࡚ᐦᗘィ⟬ࢆ⾜࠺࡜ࠊ0.85 g cm-3⛬ᗘ࡟ࡍࡂࡲࡏ
ࢇࡀࠊ࡜ࡾ࠶࠼ࡎࠊࡇࡢᵓ㐀ࢆ௬ᐃࡋࡓィ⟬ࢆ⾜ࡗ࡚ࡳࡓ⤖ᯝࠊ10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡔࡅ࡛
࡞ࡃࠊ௚ࡢࣆ࣮ࢡࡶࡼࡃㄝ࡛᫂ࡁࡿࡇ࡜ࡀศࡾࡦ࡝ࡃ⯆ዧࡋࠊPaulingࡢ೧኱ࡉࢆᨵࡵ࡚
▱ࡗࡓḟ➨࡛ࡍࠋPaulingࡀỈࡢᵓ㐀ࣔࢹࣝࢆᥦฟࡋ࡚ືᚄศᕸ㛵ᩘ࡜ࡢẚ㍑࡟ࡘ࠸࡚⾜
ࢃ࡞࠿ࡗࡓ⌮⏤ࡣࡼࡃศࡾࡲࡏࢇࡀࠊ10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࢆ࠶ࡽࢃ࡟ࡋࡓືᚄศᕸ㛵ᩘࡀሗ
࿌ࡉࢀ࡚࠸࡞࠿ࡗࡓࡇ࡜࡟ࡼࡿ࠿ࡶࡋࢀࡲࡏࢇࠋᐇ㝿ࡢᐦᗘ࡟ࡼࡾ㏆࡙ࡅࡿࡓࡵࠊ14㠃
యࡢ㐃⤖ᵓ㐀㒊ศ࡟ 1 ಶࡎࡘỈศᏊࢆ㏣ຍࡋࡓ࣏࣮ࣜࣥࢢࣔࢹࣝ࡟ᑐࡍࡿಟṇࣔࢹࣝ
༢఩᱁Ꮚ୰࡟ 60ಶࡢỈศᏊࢆྵࡴᐦᗘࡣ 0.946 g cm-3࡜ィ⟬ࡉࢀࡿࢆ௬ᐃࡋ࡚⌮ㄽ
ィ⟬ࢆ⾜ࡗ࡚ᚓࡽࢀࡓືᚄศᕸ㛵ᩘࡣᐇ ࡢືᚄศᕸ㛵ᩘࡢ඲࡚ࡢࣆ࣮ࢡࢆ㠀ᖖ࡟ࡼࡃ
ㄝ᫂ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡲࡋࡓࠋࡇࡢ⤖ᯝࡣࠊ2000ᖺ 8᭶ࡢ Gordon Research Conferenceࠊ2000
ᖺ 11᭶ࡢ➨ 23ᅇ⁐ᾮ໬Ꮫࢩ࣏ࣥࢪ࣒࢘ࠊ2002ᖺ 9᭶ࡢ 5th Liquid Matter Conference࡟
࠾࠸࡚ሗ࿌ࡋࠊỈ⛉Ꮫ◊✲఍࡛ࡣ 2004 ᖺ 1 ᭶ࡢㅮ₇࡛⤂௓ࡋࡲࡋࡓࠋㄽᩥ࡜ࡋ࡚ࡣࠊ
Nature࡞࡝࡟ᢞ✏ࡋࡲࡋࡓࡀࠊ୙ᮏព࡟ࡶཷ⌮ࡉࢀࡲࡏࢇ࡛ࡋࡓࠋࡑࡢ⌮⏤࡜ࡋ࡚ࡣࠊ
 ᐃ⤖ᯝࢆಙ⏝ࡋ࡚ࡶࡽ࠼࡞࠿ࡗࡓྍ⬟ᛶࡢ࡯࠿࡟ࠊࡇࢀࡲ࡛ࡢ Narten➼ࡢỈᵓ㐀ࣔࢹ
ࣝ࡟ᇶ࡙ࡃᅛᐃᴫᛕ࡜ࠊ㏆ᖺࡢศᏊືຊᏛィ⟬࡬ࡢ㐣ಙ࡟ᇶ࡙ࡃᵓ㐀ࡢල㇟໬ࢆྰᐃࡍ
ࡿ⪃࠼᪉ࢆᑂᰝဨࡀࡶࡗ࡚࠸ࡓࡇ࡜࡟ࡼࡿࡢ࡛ࡣ࡞࠸࠿࡜ᛮ࠸ࡲࡍࠋࡇࡢ࡜ࡁࠊ᪂ࡓ࡞
ᐇ㦂⤖ᯝࡸࡇࢀࡲ࡛࡜␗࡞ࡿ⪃࠼᪉ࢆᥦฟࡍࡿࡇ࡜ࡢ㞴ࡋࡉࢆ③ษ࡟ឤࡌࡲࡋࡓࠋஸࡃ
࡞ࡽࢀࡓ኱℧ඛ⏕࡟ࡶࠊ᭱ึࡢ㡭ࡣࠊ⚾㐩ࡢ⤖ᯝࢆಙࡌ࡚ࡶࡽ࠼ࡲࡏࢇ࡛ࡋࡓࡀࠊఱᅇ
࠿Ⓨ⾲ࢆ⧞ࡾ㏉ࡋㄝ᫂ࡋ࡚࠸ࡿ࠺ࡕ࡟ࠊಙࡌ࡚ࡶⰋ࠸࠿ࡶࡋࢀ࡞࠸࡜࠸࠺ࡼ࠺࡞ࡇ࡜ࢆ
ゝࢃࢀࡲࡋࡓࠋ8ᖺ㏆ࡃ࠿࠿ࡾࡲࡋࡓࡀࠊᖾ࠸ୖࠊ グࡢ㐣෭༷Ỉࡢᵓ㐀࡟㛵ࡍࡿ⤖ᯝࡣࠊ
௒ᖺࠊⳢ㔝ඛ⏕࡜ࡢඹⴭㄽᩥH. Yokoyama, M. Kannami, H. Kanno, Chemical Physics
Letters, 463, 99-1022008࡜ࡋ࡚Ⓨ⾲ࡍࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡲࡋࡓࠋ⚾㐩ࡣࠊࡇࡢㄽᩥࡢⓎ⾲
࡟ࡼࡾࠊỈࡢᵓ㐀࡟ᑐࡍࡿ⪃࠼᪉࡟୍▼ࢆᢞࡌࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡓࡢ࡛ࡣ࡞࠸࠿࡜ᛮࡗ࡚࠾
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ࡾࠊ௒ᚋࠊୡ⏺ࡢỈࡢ◊✲࡟࠾࠸࡚ࠊࡇࡢ⤖ᯝ࡟ᇶ࡙࠸ࡓ᪂ࡓ࡞ᒎ㛤ࡀぢࡽࢀࡿࡇ࡜ࢆ
ᮇᚅࡋ࡚࠸ࡿḟ➨࡛ࡍࠋ
㐣෭༷Ỉࡢືᚄศᕸ㛵ᩘ࡟ࡼࡗ࡚᫂☜࡟࡞ࡗࡓ 10.8 Åࡢࣆ࣮ࢡࡣࠊᐊ ௜㏆࡛ࡶഹ࠿
࡟ほ ࡉࢀࡿࡇ࡜࠿ࡽࠊ㐣෭༷Ỉ୰ࡢࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡣ࠿࡞ࡾ㧗࠸ ᗘ࡛ࡶ࠶ࡿ⛬
ᗘࡣᏑᅾࡋ࡚࠸ࡿ࡜࠸࠺ࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡲࡍࠋࡋ࠿ࡋࠊị Ihᵓ㐀୰ࡢ᳔Ꮚᆺ࠶ࡿ࠸ࡣ⯚ᆺࡢ
6ဨ⎔Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀࡛ࡣ࡞ࡃࠊ5ဨ⎔Ỉ⣲⤖ྜᵓ㐀ࡀࡼࡾᙧᡂࡉࢀࡸࡍ࠸⌮⏤࡟ࡘ࠸࡚ࡣ
௒ᚋࡢ᳨ウㄢ㢟࡜ᛮࡗ࡚࠸ࡲࡍࠋࡲࡓࠊࢡࣛࢫ࣮ࣞࢺᵝᵓ㐀ࡣࠊ1 Ẽᅽୗ࡟࠾ࡅࡿịࡢ
Ih ᵓ㐀࡜ࡣ␗࡞ࡿᵓ㐀ࢆࡶࡕị᰾࡟ࡣ࡞ࡾᚓ࡞࠸ࡇ࡜࠿ࡽࠊị᰾ᙧᡂࡢၥ㢟ࡣู࡟⪃࠼
ࡿᚲせࡀ࠶ࡿ࡜ᛮ࠸ࡲࡍࠋࡇࡇ࡛ࡣヲࡋࡃࡣ㏙࡭ࡲࡏࢇࡀࠊ࢚࣐ࣝࢩࣙࣥࢆ⏝࠸ࡓ㸫35Υ
ࡲ࡛ࡢ X⥺ᅇᢡ ᐃ࠿ࡽࠊࡇࡢၥ㢟ࢆゎࡃࣄࣥࢺࡀᚓࡽࢀࡓࡢ࡛ࡣ࡞࠸࠿࡜ᛮࡗ࡚࠸ࡲ
ࡍࠋ㸦௨ୖࠊỈ⛉Ꮫ◊✲఍➨ 100ᅇグᛕ㝶➹㞟䠄2009䠅ࡼࡾ㸧
ㅰ㎡
㐣෭༷Ỉࡢ◊✲ࢆ㐍ࡵࡿ࡟㝿ࡋ࡚Ⰽࠎ࡜ࡈຓゝ㡬࠸ࡓⳢ㔝➼ඛ⏕䠄ඖ㜵㜵⾨኱Ꮫᰯ๪
Ꮫᰯ㛗䠅࡟ᚰ࠿ࡽឤㅰ࠸ࡓࡋࡲࡍࠋ ᐃ࡟⏝࠸ࡓ X ⥺ᅇᢡ⿦⨨ࡢ❧ࡕୖࡆ࡟ᑾຊࡉࢀࡓ
ከ⏣㇏Ặࠊ㐣෭༷Ỉࡢ X⥺ᅇᢡ ᐃࢆ⾜ࡗ࡚ࡃࢀࡓᲚཎ䠄ᪧጣ⚄༡䠅ࡳࡼᏊẶ࡜⏣㎶ㄔẶ
䠄࠸ࡎࢀࡶࠊᮏᏛ኱Ꮫ㝔⥲ྜ⌮Ꮫ◊✲⛉ಟኈㄢ⛬ಟ஢䠅ࠊ᭱⤊ㅮ⩏ྥࡅ࡟⾜ࡗࡓ㐣෭༷ᐇ
㦂ࢆ⿵ຓࡋ࡚ࡃࢀࡓబ⸨ᝆ㍜Ặ䠄ᮏᏛᅜ㝿⥲ྜ⛉Ꮫ㒊༞ᴗ䠅࡟ឤㅰ࠸ࡓࡋࡲࡍࠋ
᭱ᚋ࡟ࠊᜠᖌ࡛࠶ࡿᒣᑎ⚽㞝ඛ⏕ࠊᨾ኱℧ோᚿඛ⏕࡟ࡈᣦᑟ࠸ࡓࡔ࠸ࡓࡇ࡜࡟ᑐࡋ῝
ࡃឤㅰࡢពࢆ⾲ࡋࡲࡍࠋࡲࡓࠊỈ⛉Ꮫ◊✲఍㛵ಀ࡛㛗ᖺ࠾ୡヰ࡟࡞ࡾᵝࠎ࡞ࡈຓゝࢆ࠸
ࡓࡔ࠸ࡓୖᖹᜏඛ⏕䠄ඖ໭ᾏ㐨኱Ꮫᩍᤵ䠅࡟ឤㅰ࠸ࡓࡋࡲࡍࠋ
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